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RECHERCHES SUR LA LUMINOSITÉ, 
LE CONTRASTE ET LA RÉSOLUTION 
DE SYSTÈMES INTERFÉRENTIELS 
A ONDES MULTIPLES. | 
UTILISATION DE COUCHES MINCES COMPLEXES 


Par CHarzes DUFOUR 
Agrégé de Physique. 


SOMMAIRE. — Le présent travail est une étude des possibilités de l’étalon 
interférentiel de Fabry-Pérot dans le domaine des raies faibles et partieu- 
lièrement des raies faibles voisines des raies intenses. La première partie: 

“est une étude comparative de la luminosité des différents systèmes disper- 
sifs. Si nous définissons la luminosité d’un appareil par le flux maximum 
“utilisable avec le maximum de résolution, nous constatons que tous les 
appareils dispersifs : prisme, réseau, lame de Lummer sont équivalents, 
tandis que l’étalon de Fabry-Pérot permet l’utilisation d’un faisceau inci- 
dent beaucoup plus étendu. Le rôle de la diffraction, l’importance de la. 
‘géométrie du faisceau incident, les conditions imposées par le récepteur : à 
cellule ou plaque photographique, sont analysés. La conclusion de cette 
‘discussion est en faveur de l'emploi de l’étalon associé à une cellule 
‘photoélectrique. | 
Ayant ainsi légitimé l’emploi d’un étalon de préférence à tout autre sys- 
\tème dispersif, nous avons essayé d'améliorer la luminosité des appareils 
“réels par un choix convenable des couches semi-transparentes. Après avoir 
lrappelé les résultats connus pour les couches d’argent et d'aluminium, 
Inous avons montré l'intérêt des combinaisons de couches non métalliques 
du type : SZn-cryolithe-SZn-cryolithe-SZn.…. Par exemple un tel ensemble 
de 7 couches permet d’atteindre un facteur de réflexion dépassant 0,90 
“avec une absorption inférieure à 0,02, au milieu du spectre visible. Ces 
couches se conservent plus d’un an sans altération sensible. La luminosité 
“de l'étalon est doublée ou triplée par rapport aux couches d’argent de 
même facteur de réflexion. Un autre type de couche multiple d’argent 
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amélioré par deux couches transparentes est préconisé pour les étalons 
dont le facteur de réflexion est compris entre 0,90 et 0,98. 

Les couches Ag-cryolithe-SZn permettent de conserver à l'étalon une 
transparence de l’ordre de 0,25 pour des facteurs de réflexion dans le visible 
aussi élevés que 0,95. Les Calculé théoriques relatifs aux propriétés de ces 
couches sont donnés, l’appareillage spécial d’évaporation sous vide pour 
les réaliser est décrit, ainsi que l’appareillage de «contrôle des propriétés 
optiques, 

La troisième partie de l'exposé est consacrée à l'étude des performances 
(surtout au point de vue du contraste) de l’étalon seul, puis des combinaisons 
d’étalons. Après une description sommaire de l'appareillage utilisé au 
Laboratoire de Bellevue, notamment pour les enregistrements d’anneaux 

‘de Fabry-Pérot à l’aide de cellules. à: multiplicnteurs d'électrons, les diffé- : 
rents défauts des étalons réels sont passés en revue. Les imperfectious des 
surfaces font l'objet d'une étude plus approfondie; elles limitent les'possi- 
bilités des couches semi-transparentes, ainsi il paraît difficile de dépasser 
un contraste de 5oo à l’aide d’un étalon seul. 

Différentes combinaisons d’étalons ‘sont ensuite étudiées : étalons en 
série avec focalisation intermédiaire ou non, étalon unique traversé deux 
fois, étalon contracté formé par la réunion de deux étalons en série rap-. 
prochés jusqu'à confusion de la deuxième lame semi-transparente du 
premier et de la première lame du second. Les avantages et les inconvé- 
nients de ces-différents systèmes sont discutés en fonction des résultats. 
théoriques et expérimentaux. En conclusion on peut affirmer que les 
combinaisons d'appareils interférentiels permettent d'atteindre des 
contrastes de l’ordre de 10 000 avec une luminosité acceptable g gräce à la 
substitution à l’argent des couches multiples préconisées. 

De plus les résultats théoriques obtenus sur les couches d'argent amé- 
liorées par des couches transparentes, ainsi que sur les combinaisons 

 d’étalons dépassent le cadre de l’utilisation spectroscopique et sont appli- 
cables à différents systèmes de couches minces. Ils ont déjà reçu des 

applications dans le domaine des filtres interférentiels. : 


INTRODUCTION 


Le problème de la recherche spectroscopique de raies très faibles 
voisines de raies intenses fut abordé en 1939 par M. P. Jacquinot 
pour essayer de mettre en évidence un isotope stable de l'hélium de 
masse 5 (1). Les techniques nouvelles misesen œuvre avec utilisation | 
de l’autoabsorption (2) dans un tube spectroscopique vuen Cbout», 
avec affaiblissement des éclairements parasites dus à la diffraction à . 
l'aide d'un diaphragme spécial sur l'objectif du spectrographe (3). 
permirent la découverte de tout un spectre nouveau de lhélium 
composé de raies très faibles (4). x. 
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Ces raies, dues à des transitions interdites sont très proches des 
raies normales ; c’est ainsi que la raie jaune possède un satellite dis- 
tant d'un peu plus d’un angstrôm et-dix mille fois plus faible qu’elle. 
Seul, un spectrographe à grande résolution et à grande pureté de 
Spectre comme le grand spectrographe à prisme liquide de Bellevue 
pouvait permettre la mise en évidence de raies aussi difficilement 
décelables. 

. Je ne disposais pas à la Faculté des Sciences de Clermont-Ferrand 
d'un tel instrument. et, de plus, il pouvait être utile pour certaines 
études, de dépasser la résolution accessible aux spectrographes. C’est 
pourquoi M. P. Jacquinot me demanda d’aborder le problème des 
Satellites faibles par les moyens de la spectroscopie interférentielle. 

- Le présent travail est une étude des possibilités de l’étalon interfé- 
rentiel de Fabry-Pérot (ainsi que des combinaisons d’étalons) dans ce 
domaine. La première partie compare les différents systèmes disper- 
Sifs ; elle met en évidence la supériorité de l’étalon interférentiel. 
Après une deuxième partie consacrée aux couches semi-transpa- 
rentes, l'étalon et les combinaisons interférentielles spécialement 
adaptées à l’étude des satellites faibles font l’objet de la troisième 
partie... 


nt 


PREMIÈRE PARTIE 


— GÉNÉRALITÉS SUR LA LUMINOSITÉ DES APPAREILS DISPERSIFS. 


CHAPITRE PREMIER 


$ 1. Choix d’une définition de la luminosité. — Pour simplifier 
exposé, nous nous.occuperons tout d’abord des appareils dans les- 
‘quels la dispersion s'effectue dans une seule direction. Nous considé- 
érons alors uniquement l'étendue du faisceau émergent dans le plan 
de la dispersion, et nous définirons pour cela l’étendue « linéaire » 
dans le sens de la dispersion : produit de l'angle de champ par le 
diamètre de l'objectif de projection, ou encore produit de l'angle 
d'ouverture par la dimension du champ dans le sens de la dispersion. 
Dans le sens perpendiculaire à la dispersion on dispose librement 
de la géométrie du faisceau. YEN PTE 
Nous pouvons caractériser la luminosité d’un spectrographe par 
l'étendue linéaire du faisceau émergent dans le sens de la dispersion. 
Si la largeur de l'image, pour une raie monochromatique, reste égale 
1 
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au grain de la plaque photographique, l'étendue linéaire du faisceau 
émergent est proportionnelle à l'angle d'ouverture et nous retombons 
sur l'expression classique de la luminosité d'un spectrographe. 

Trois remarques s'imposent : , 

a) Quand on veut exprimer numériquement l'étendue du faisceau 
émergent qui concourt à la formation d'une raie image, on choisit en 
æénéral le champ ou l’angle de champ qui correspond à la largeur à 
mi-hauteur de l’image. Ceci revient à supposer implicitement que 

la répartition des éclairements 
dans la raie a la forme rectan- 


gulaire représentée figure 14. , 


En fait, la grandeur qui carac- 
térise la raie image n’est pas 


l'étendue géométrique du fais- 


ceau, mais l’énergie transportée 


Fig. 1 a. Eig. 1 b. par le faisceau, et pour la calcu- ! 


ler, nous devons tenir compte 
de la répartition réelle des éciairements dans l’image (fig. 16). Nous 


pourrons cependant comparer les différents appareils dispersifs sans … 


ntiliser cette remarque, puisque la forme de la courbe 1 reste sensi- 
blement la même quel que soit l'instrument, spectrographe ou inter- 
féromètre (5). 

b) La définition de la iuminosité d'un appareil dispersif par 
l'étendue linéaire du faisceau émergent se révèle fort incommode 


pour la comparaison des spectrographes aux interféromètres et aussi | 


des divers types d’appareils interférentiels entre eux. Dans ces der- 
uiers appareils, on ne peut en effet définir l'étendue du faisceau 


émergent. Par exemple, un faisceau incident oblique va donner, 


après traversée d’un étalon interférentiel une infinité de faisceaux 
d'intensité progressivement décroissante et les termes d’étendue ou 


d'ouverture du faisceau global émergent n'ont pas de signification. 


simple. Cette difficulté tombe d’elle-même si nous raisonnons sur le 


faisceau incident qui concourt à la formation d’une raie ou frange 


sur la plaque photographique. 

©) Nous ävons développé, dans une publication antérieure (5), les 
conditions optima de compromis entre résolution et luminosité dans 
les appareils dispersifs, qu’il s'agisse d'appareils photographiques 
ou photoélectriques. Nous avons trouvé que la fente d'entrée pour 


les spectrographes ou réseaux devait avoir une largeur voisine de. 


la largeur de diffraction dans le cas d’un appareil sans aberrations. 


Nous nous placerons toujours dans ce cas pour l'étude qui va suivre, 


et dans des conditions équivalentes pour les appareils interférentiels. 
En résumé, nous prendrons comme terme de comparaison de la 


luminosité des différents appareils dispersifs entre eux, l'étendue du 
faisceau incident qui transporte la même énergie que le faisceau 
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émergent qui concourt à la formation de l’image d’une raie, en nous 
plaçant dans les conditions énoncées plus haut. a 
$ 2. — Nous allons maintenant calculer de telles étendues de fais- 
ceaux pour les différents appareils dispersifs : 
1° Spectrographes à prisme, à réseau, réseau à échelon. — Soit 
AB la largeur d'image de diffraction pour une fente infiniment fine et 
une radiation rigoureusement monochromatique. Puisque nous pre- 


# A AB , o , 
-nons une fente d'entrée de même largeur ——&, afin d’avoir un bon 
f , 


compromis entre résolution et luminosité, nous aurons pour l’éten- 


due « linéaire » du faisceau incident que nous désirons calculer : 


ASS , , € : 
Ü — as avec € = d’après les lois de la diffraction. 


Soit: | U—2X |(a—largeurutiledel’objectifde projection) (fig. 2). 


Fig. 2. 


Ceci dans le cas du prisme, mais le raisonnement et les résultats 
sont absolument identiques pour le réseau ou le réseau'à échelon. 

2° Etalon interférentiel à entrée claire (Big. 3). es Rappelons (6} 
que cet appareil est ün étalon de Fabry-Pérot incliné suffisamment 
sur la direction moyenne du faisceau incident pour quon puisse 


ep ière he semi-transpa- 
ménager une fente d'entrée dans la première couche se P 


o 


. image. Nous pourrons util 


æ 


rente de l'appareil classique. Le premier miroir peut étre ainsi ar 
opaque et nous supposerons que son ‘facteur de réflexion est éga 

V’unité, c’est-à-dire que l'appareil n’absorbe pas d énergie. NA 
_ Dans un tel appareil, il n’y a plus de fente conjuguée du pla: 
iser une source étendue de brillance uni- 


1 ï  d’ég'ale intensité 
forme et nous obtiendrons des fragments d’anneaux d’ég 
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dans le plan focal image. Si le champ est assez réduit dans la direc- M 
tion perpendiculaire à 1 dispersion, nous obüendrons es per 
dés segments de droite. 

Le principe de la conservation de l'énergie nous indique alors que 
la diffraction et Les interférences joueront É telle sorte que l'énergie 
concentrée dans un anneau soit égale à l'énergie qui, l intérféroméles | 
escamoté, serait répartie uniformément dans l'intervalle qui sépare 
deux anneaux. Autrement dit, l'énergie pour un anneau est celle du = 
faisceau incident qui, géométriquement, donne un champ qui couvre 
exactement l'intervalle entre deux anneaux (Remarquons qu'il s’agit 
là uniquement d’une correspondance énergétique ct qu'en fait un 
faisceau beaucoup plus étendu peut contribuer à léclairement d'un 
anneau, ainsi que des anneaux voisins, comme nous le verrons plus 
loin en étudiant le rôle de la diffraction). 


y 


Soit A7 l'écart angulaire de deux anneaux successifs, loin du centre 
on peutécrire Aï LR 2et, el si les faisceaux émergents suctesets 1,29 
sont contigus ?—a/2e en appelant a la hauteur de Ja fente d'entrée k 
et e l'épaisseur de l’étalon. 5 
L'étendue que nous voulons calculer est U — aAi : | 


U=uA=a/ser a =. * 


2ea| 


Soit encore : | U—=} ë f: 
:  Æ 


3° Lame de Lummer (fig. 4). — I1 n’y a aucune différence entre la 
lame de Lummer et l’étalon à entrée claire si nous raisonnons sur les EN 


onde, dés 
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faisceaux, avant la réfraction limite, comme le 
vation de l'énergie nous permet de le faire : 


principe de la conser- 


4 = Se)sin r et 26 Sin r Ar— 


j “À À 
en rappelant Ar l'intervalle angulaire de deux anneaux rapporté au 


[in a Jr p, LEA 
milieu d iudice nr de la lame. L’étendue dans le verre, que nous dési- 
rons caiculer est &Ar : 


2e Sin r'À 
QT = ———— 
; ! one Sin r 


À à Le 
—<5 soit dans l’air : (UE) 
Pour le faisceau incident. 
Une première conclusion partielle s'impose : tous les appareils 
dispersifs étudiés : prisme, réseau à échelon, étaion de Fabry-Pérot 
à entrée claire, lame de Lummer, se valent théoriquement au point de 


qi 


vue de la luminosité à condition de les utiliser dans les meilleures 
conditions géométriques. Il peut paraître étonnant a priori que l'éten- 
due linéaire du faisceau incident qui définit la luminosité puisse être 
évaluée sans tenir compte de ia résolution, ni de la dispersion angu- 
laïré de l'appareil ; mais nous devons remarquer que la résolution 
‘intervient implicitement par l'intermédiaire des hypothèses initrales 
‘qui fixent les conditions d'utilisation (fente d'entrée de largeur égale 
à la largeur de diffraction dans le cas du spectrographe). 

* Quant à la dispersion angulaire, elle conserve une im ortance pra- 
tique. Comparons, en effet, deux appareils du même type : étaion à 
‘entrée claire et lame de Lummer. Supposons que les dimensions de 
ces deux instruments soient les mêmes dans le sens perpendiculaire 
à la dispersion. La lame de Lummer va présenter, à pouvoir sépara- 
teur égal, une dispersion angulaire ‘beaucoup plus gran:le que 
l'étalon, du fait de la réfraction sous une émergence voisine de 
l’émergence rasante. 

Pour obtenir des dispersions linéaires identiques sur la plaque 
hotographique à l’aide de ces deux appareils, nous devrons équiper 


F7 


, 


a) 


“'äntt has db: > 


2 
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l'étalon avec un objectif de distance focale beaucoup plus grande 
que celle de l'objectif de la lame de Lummer. Il en résultera une 
ouverture beaucoup plus élevée pour ce dernier instrument dans le 
plan perpendiculaire à la direction de la dispersion. Pour rétablir 
l'égalité entre les deux-appareils, il sera nécessaire d'utiliser derrière 
l'étalon à entrée claire une optique cylindrique. 

Nous voyons done que l'équivalence des différents systèmes dis- 
persifs reste toute théorique et que, suivant l’utilisation, on aura un 
intérêt pratique à choisir l'un ou l’autre des appareils précités. Ces 
dernières considérations ne sont plus valables si le récepteur est une 
cellule photoélectrique au lieu d'une plaque photographique. L’ou- 
verture. n'intervient plus en effet et la lame de Lummer n’a même 
plus d'avantages pratiques sur l’étalon à entrée claire. 


$ 3. Etalon interférentiel de Fabry-Pérot normal. — Nous allons 


‘tout d’abord comparer l’étalon normal à deux lames identiques à 
l’étalon à entrée claire dans le cas du-faisceau-incident oblique. 

Nous supposons que le facteur de réflexion des deux lames semi- 
transparentes de l’étalon normal est tel que la figure d'interférence 
par transmission reste la même que celle de l’étalon à entrée claire. 
La figure par réflexion est alors complémentaire (rappelons qu'on a 
sapposé nulle l'absorption des lames). 

Appelons N le nombre de faisceaux de l’appareil interférentiel à 
ondes multiples de même intensité (échelon par exemple) qui équi- 
vaut à l’étalon de Fabry-Pérot au point de vue largeur relative des 
di - de 
l’énergie incidente qui se retrouvera dans les anneaux par réflexion 
et une fraction 1/N environ dans les franges par transmission (!). 

Nous pourrons dire que le rendement énergétique de l’étalon à 


franges d’interférence. Nous aurons en gros une fraction 


entrée claire est 1 puisque toute l'énergie incidente se retrouve dans 


le faisceau émergent, alors qu'il est voisin de 1/N pour l’étalon. 


employé de façon usuelle. 


« 


Nous pourrons cependant obtenir plus de luminosité dans ce der-. 


nier cas la hauteur du faisceau n'étant pas limitée par la fente d’en- 
trée claire de hauteur a = 2er. 


Si H est la hauteur du faisceau incident, la luminosité de l’étalon 


H 1: $ 
REA 7, A 5 L 
normal est —+ fois celle de l’étalon à entrée claire correspondant, 


» Re H É PATES 
c'est-à-dire <= À. Il n’y a de limitation à l'étendue U— + E } que 
£ 


. . N 
», ” 2 
par la dimension des lames de l’étalon ; aussi pourrons-nous obtenir 


Î 


(‘) Cela suppose la répartition des intensités dans la raie selon la 


figure 1a. 
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des valeurs de U beaucoup plus élevées que dans les systèmes précé- 
demment étudiés malgré le faible rendement global de l'instrument. 
Exemple : Des anneaux de largeur 1/10 de l’interfrange (N— 10) 
sont donnés par un étalon de e— 5 mm. d'épaisseur. On observe les 
‘änneaux voisins du dixième anneau soit : # 1/30 radian. 
a = 2ei— 1/3 mm. si les lames ont un diamètre utile de 30 mm. : 


H = 30 et H/a # 100 d’où : U # 10); 


plus l'incidence z sera faible, plus a sera petit et (= | grand. Par 


suite, un étalon interférentiel de dimensions données sera utilisé avec. : 


une luminosité maximum pour les anneaux centraux. On ne peut 
plus alors le considérer comme un appareil dispersif dans une seule 
direction et assimiler les anneaux à des segments de droite. D'autre 


part, la dispersion angulaire ne peut même pas être considérée comme. 


constante entre deux anneaux successifs et il est difficile de préciser 


des conditions d'emploi analogues à celles qui ont été envisagées 
plus haut (notamment largeur de raie—dimension du grain de la. 


plaque) sauf dans le cas de l'association étalon-cellule photo-élec- 


trique. On peut alors facilement calculer l'étendue du faisceau inci- 


- dent utile pour des fentes circulaires d'exploration de largeur égale 


à la largeur à mi-hauteur des anneaux. 
Contrairement aux appareils à rendement unité cette étendue 


* dépend explicitement de la résolution, Un calcul simple montre que 
» a luminosité (définie ici par l’étendue et non l'étendue linéaire) est 


inversement proportionnelle à la résclution (5) (°). 


5 $ 4. Rôle de la diffraction dans l'étalon de Fabry-Pérot. — a) Rôle 
du diaphragme d'entrée placé avant l'étalon. — Nous venons de 


voir que les appareils dispersifs se rangent en deux classes : les 
| instruments à rendement unité, mais à luminosité limitée ; un 1nstru- 


» 


_ d’interférence est p = — 


ment à rendement d'autant plus faible (1/N) que les franges d'inter- 
férence sont plus fines mais dont la luminosité n’est pas limitée, du 
moins par des raisons théoriques essentielles. Il y a lieu d'étudier 


[o} 
PT x RE 
PE ur L’angle r pour la demi-largeur du 1er anneau central corres- 
1e ane T ne k 
pond à &/r = 1/N si N est la finesse des anneaux; d'autre part, l’ordre 
2ne ” 


r2= —— — puisque la résolution R = pN. L’étendue du faisceau, pro- 


F . " « CAPE . . Es 
portionnelle à r?et à la surface de l’étaion est donc bien inversement pro 


à 
portionnelle à la résolution. 


S fs, ; 3 y : : af 
peines O8 pi 20, ARRET (voir notations, Ile partie, chap. Ier). 
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si des systèmes interférentiels à luminosité non limitée et à rende- 
ment unité restent possibles. Pour cela nous allons analyser le rôle 
de la diffraction dans le fonctionnement de l’étalon interférentiel de 
Fabry-Pérot. $ 

Soit un diagramme d'entrée MN, placé devant la première lame 
de l’étalon. Nous pouvons calculer la répartition des éclairements 
dans la figure d’interférence par transmission obtenue dans le plan 
focal de l’objectif en supposant l’étalon enlevé et en prenant comme 
sources les images M,N,, M;N:, etc., de MN, données par les 
miroirs semi-transparents parallèles (fig. 5). Pour un incident donné, 


les surfaces d'onde S;S;S,S3. . sont synchrones et limitées à une lar- 
geur Ko MoN cos c. 

La répartition des éclairements dans Le plan focal image est alors 
celle des franges d’interférences entre les rayons issus des sour- 
ces So5152..., franges inscrites dans la figure de diffraction d’un 
point source à linfini à travers l'ouverture KG 

Si nous considérons un point source différent, qui donne un fais- 
ceau de rayons parallèles sous une incidence ?', nous avons une figure 
de diffraction presque identique, mais centrée sur la direction ?!, 
alors que la figure d'interférence n'a pas changé. Les sources S,, 
S1, S2, 3... sont en effet centrées sur So, S1, S2... et sont encore syn- | 
chrones puisque S;, S:,.. sont déduites de S, par simples translations 
successives d'amplitude 2ne. C'est là la différence essentielle avec les 
systèmes interférentiels à ondes multiples (comme le réseau à éche- 
lon) pour lesquels la modification de l'incidence à s'accompagne d'un 
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déplacement angulaire correspondant de la figure d'interférence. 
Toute augmentation du diamètre apparent de la source dans la direc- 
tion de la dispersion provoque le brouillage de la figure observée, 
alors qu'avec l’étalon interférentiel, seul a lieu le déplacement de la 
figure de diffraction enveloppe, la figure d’interférence restant fixe. 

Comme les radiations émises par les différents points de la source 
sont incohérentes entre elles, on obtiendra l'éclairement dans le plan 
focal de l'objectif en ajoutant les éclairements des figures d’interfé- 
rence dues à chacun des points formant la source (et non les ampli- 
tudes). 

. Finalement, nous constatons qu’en aucun cas le pouvoir de résolu- 
tion n’est affecté par les dimensions du diaphragme placé avant 
l'étalon Fabry-Pérot. 

Seule la figure de diffraction enveloppe de la figure d’interférence 
varie selon les dimensions du diaphragme M,N4. Par exemple, si 
MoN, est très étroit, la figure de diffraction d’un point source est très 

étalée et on peut dire que l'énergie provenant de ce point concourt à. 
léclairement de plusieurs franges de la figure d’interférence. 
_ Par contre, si D est grand, il y a pratiquement correspondance 
ponctuelle entre source et plan focal image. On peut alors raisonner 
comme si la diffraction n’intervenait pas, quand on considère notam- 
"ment la conservation de l’énergie pour un faisceau incident de direc- 
tion donnée, 
» b) Rôle du diaphragme placé derrière l'élalon. — Dans ce qui 
“précède, nous avons supposé les lames non limitées, c'est-à-dire, une, 
“infinité de sources telles So, S1, S2... de brillance décroissant en pro- 
‘ression géométrique de raison R?. 
+ En fait, certains faisceaux émergents sont toujours diaphragmés, 
“he serait-ce que par les limites de l’étalon lui-même. Il en résulte des 
modifications de la figure observée qui peuvent être prévues en consi- 
dérant les éclairements dans le plan focal image comme une fonction 
:déduite des amplitudes et des phases dans le plan de la pupille de 
sortie de l’étalon par une transformation de Fourier (7) (8). 
Nous pouvons prévoir de façon plus élémentaire les effets d’un 
diaphragme placé après l’étalon dans certains cas limités. Prenons, 
\par exemple, un faisceau très incliné limité par un diaphragme d’en- 
_trée MoN, de faible hauteur. Le diaphragme de sortie beaucoup plus 
grand que MN, va laisser passer intégralement un certain nombre 
“de faisceaux et couper ceux qui proviennent des sources S de rang 
“élevé, c'est-à-dire de ceux qui ont subi un grand nombre de 
réflexions. Tout se passe comme si nous avions remplacé l'infinité de 
sources synchrones S par un nombre limité de sources. 
_ Le diaphragme placé après étalon va donc modifier la figure 
-d’interférence sans changer la forme de la figure de diffraction enve- 
‘loppe. Le pouvoir séparateur est diminué ainsi que le contraste (par 
Xe 


Sonate, a 


Le 
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relèvement du fond entre deux anneaux). Nous reviendrons plus loin 
quantitativement sur cet effet (IIIe partie, chap. II, $ 2). 

c) Diffraction et conservation de l'énergie. — Nous nous sommes 
posé la question de savoir s’il était possible de concevoir des appa- 
reils à rendement unité sans limitation d’étendue, c'est-à-dire des 
appareils qui auraient à la fois les avantages de l’entrée claire au 
point de vue rendement énergétique et de l’étalon usuel pour 
l’étendue du faisceau incident. 

On pourrait, par exemple, imaginer un étalon par réflexion dont la 
première couche semi transparente aurait des propriétés spéciales et 
donnerait au premier rayon réfléchi un changement de phase tel qu'il 
fasse partie de la série d’Airy formée par les rayons suivants. On 
obtiendrait ainsi un étalon par réflexion qui donnerait la même 
figure qu’un étalon par transmission sans perte d'énergie et sans 
limitation d’étendue, au moins théoriquement. Nous allons montrer 
l’impossibilité de tels systèmes : 

— Dire que le rendement énergétique global reste 1 signifie que 
l'éclairement au sommet d’un anneau est supérieur à l’éclairement 
géométrique, étalon enlevé puisque la conservation de l’énergie glo- 
bale s’écrit : 


=. 


Surface (abcdefqh)=— surface du rectangle (ghij) (fig. 6). 
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Fig. 6. 


— Dire que l'étendue du faisceau incident ne reçoit pas de limita- 
tion théorique, c’est supposer à la limite que le diaphragme MN est 
aussi grand qu'on veut et, par suite, que la diffraction peut ne pas 
intervenir. Il ÿ a alors correspondance pratiquement ponctuelle entre 
les points géométriquement conjugués du plan source et du plan 
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image. Puisque l’éclairement du sommet d’un anneau est très supé- 
rieur à l’éclairement moyen qui correspond au facteur de transmis- 


Sion unité du système, nous sommes amenés à donner à l'appareil: 
interférentiel une transparence ou un facteur de réflexion > 1 pour 


certaines incidences, ce-qui est en contradiction avec la conservation 
de l'énergie d’un faisceau incident de direction donnée qui suit les 
lois de l’optiqu. géométrique. 

Pour les iñcidences correspondant au fond entre deux anneaux, 

nous aurons, au contraire, un facteur de transparence <Z 1 ce qui est 
incompatible avec hypothèse faite qu'aucune absorption ne se pro- 
duit dans l’appareil interférentiel supposé parfait. 
. D'une façon plus générale, on pourrait simplement dire : à la 
limite quand la largeur de la figure de diffraction tend vers zéro, ily 
a correspondance ponctuelle entre source et image et la conservation 
de l'énergie impose une transparence (ou une réflexion) égale à 1 
quelle que soit l'incidence : &(:)—1. L'éclairement de l’image est 
alors uniforme si la source 2 une brillance uniforme et il est impos- 
sible d'observer des anneaux ou toute autre figure d'interférence. 

Examinons maintenant à nouveau le cas de l'étalon à entrée claire 
ou de la lame de Lummer. On peut considérer que tous les points de 
la source concourent à l’éclairement d’un point de l’image, du fait de 


la diffraction. La notion de facteur de transmission, dans une direc- 


tion donnée, perd ainsi tout son sens. On conservera cependant pour 
“des raisons de commodité l'expression numérique du facteur de trans- 


“mission eu fonction de l'incidence (même pour les valeurs supé-. 


rieures à 1) pour calculer l’éclairement dans la figure d’interférence 


st La sourre est suffisamment étendue. On ne pourra pas le faire 


“pour des sources de petites dimensions, par exemple de l’ordre de 
‘grandeur du conjugué géométrique d’un interfrange dans le plan 
objet. | 

- En résumé, nous ne pourrons avoir conservation globale de l’éner- 
gie incidente (rendement unité) que pour des appareils interférentiels 
où la diffraction joue un rôle important, ce qui raméne au cas d’une 
‘lucarne d'entrée de faibles dimensions et à une étendue de faisceau 
limitée. 

* La diffraction permet dans ce cas d'expliquer l'existence de facteurs 
_de transmission apparents supérieurs à l’unité, sans entorse au prin- 
cipe de la conservation de l'énergie. 
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CHAPITRE II 


Choix d’un appareil interférentiel 
pour l’étude des satellites faibles. 


$ 4. Les qualités essentielles d’un appareil dispersif destiné à la 
mise en évidence des satellites faibles, sont, par ordre d'importance : 

— le grand contraste, c'est-à-dire faible éclairement entre les raies 
ou franges ; 

— l'absence de raies parasites ou « ghosts » d’intensité égale ou 
supérieure au satellite étudié ; 

— la grande luminosité, le satellite faible en valeur relative étant 
en général de faible intensité en valeur absolue. 

Ün bon contraste théorique peut être obtenu au moyen d’un quel= 
conque des appareils interférentiels déjà cités. Il suffit pour cela de 
multiplier le nombre de marches de l'échelon, d'utiliser une lame de 
Lummer de grande longueur à l'émergence presque rasante, ou de 
prendre un étalon interférentiel à couches semi-transparentes de 
facteur de réflexion élevé, 

Les « ghosts » nous font rejeter l’échelon et la lame de Lummer, 
tout au moins pour les instruments de qualité courante. Quant à la 
luminosité, nous venons de voir que l’étalon interférentiel employé 
de la façon usuelle présentait sur les autres appareils dispersifs une. 
supériorité considérable. "y 

L'emploi de l’étalon de Fabry-Pérot s'impose donc de préférence à 
tout autre type d'interféromètre. 

Nous allons préciser ses conditions d'emploi suivant le récepteur 
associé : plaque photographique ou cellule photoélectrique. | 


$ 2. Etalon associé à la plaque photographique. — Nous devons dis- ” 
tinguer le cas de la source émettant un faisceau de très faible éten- - 
due (emploi d’un tube spectroscopique long vu en bout pour obtenir | 
un renforcement apparent du satellite faible par utilisation de l’auto- 

absorption) (2). à k 

L'emploi d’un étalon Fabry-Pérot à entrée claire sera intéressant : 
tant que l'étendue des faisceaux émis par la source dans le plan dela 
dispersion sera très inférieure à N2 (voir chapitre Ier, & 3) (6). 
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| La lame de Lummer conviendrait aussi et serait même préférable, 
si elle était suffisamment parfaite pour ne pas donner de « ghosts ». 
ll peut aussi arriver que l'étendue du faisceau qui tombe sur 
l'étalon soit limitée non par la source, mais par le monochromateur. 
Si ce monochromateur est utilisé dans les conditions de résolution 
déjà précisées (fente de largeur égale à la largeur de diffraction), 
l'étendue utile dans le sens de la dispersion me dépassera pas À et 
nous devrons utiliser aussi un étalon à entrée claire. 

Pour l'étude de raies faibles émises par une source d’étrndue 
beaucoup plus grande que Nà, nous aurons intérêt à utiliser un 
monochromateur de résolution théorique supérieure à N fois la réso- 
lution minimum nécessaire suivi d’un étalon de Fabry-Pérot normal. 


S 3. Etalon associé à une cellule (5). — Nous étions obligés, dans le 
cas photographique pour l'étalon normal, d’avoir un champ spectral 
au moins égal à l’interfrange. Il en résultait un rendement 1/N, une 


Une N—1#1 : cer 3 : 
fraction K de l'énergie étant perdue par réflexron. 


Si nous nous contentons d’explorer avec une cellule placée derrière 
une fente la figure d’interférence destinée à la plaque photographi- 
que, les conclusions sont évidemment les mêmes qu’au deuxième 
Paragraphe. Mais nous ne sommes pas obligés d’avoir un champ qui 
couvre l’interfrange si nous provoquons l’exploration par une varia- 
tion d'épaisseur optique de l’étalon. Ce dernier joue alors le rôle 
d'un filtre monochromatique à bande passante de longueur d’onde 
moyenne variable, et la géométrie du faisceau peut être prévue pour 
que toute l'énergie soit utilisée pour l'épaisseur ne de l'étalon corres- 
pondant au sommet d’un anneau sur la cellule. 

- En conclusion, nous voyons que l’étalon de Fabry-Pérot normal, 
associé à une cellule photoélectrique, fournit la solution la plus satis- 
Faisante au point de vue énergétique, quelle que soit l'étendue du 
faisceau émis par la source. 

3 Rappelons que l’étalon de Fabry-Pérot possède, en outre, sur les 
autres interféromètres à ondes multiples, l'avantage de couvrir avec 
un jeu de cales, toute la gamme des résolutions. | 

- Nous allons étudier en détail cet instrument dans la deuxième et 
troisième partie de ce travail : améliorations réalisables sur les 
miroirs semi-transparents grâce aux progrès récents sur les couches 
minces multiples, limite des performances d'un appareil unique, et 
Combinaisons d’étalons spécialement adaptées à la recherche des 
satellites faibles. 


\j 
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DEUXIÈME PARTIE 


MIROIRS SEMI-TRANSPARENTS 


La recherche des raies faibles au moyen d’étalons interférentiels: 
nécessite des miroirs semi-transparents à faible absorption ; celle des 
satellites faibles, des miroirs à très faible absorption et facteur de 
réflexion élevé afin d'obtenir de grands contrastes. 52 

Les couches semi-transparentes classiques d'argent ou d'aluminium 
conviennent mal à cause de leur trop grande absorption. Nous allons 
montrer les progrès réalisables en les remplaçant par des couches 
simples ou multiples de matériaux non absorbants. 

Cette étude sera faite sans chercher à exposer les méthodes de 
calcul des couches minces et en donnant volontairement le pas aux 
mesures expérimentales sur les considérations théoriques. Les for- 
mules seront indiquées simplement dans la mesure où leur applica- 
tion donne des renseignements immédiats sur les couches à préparer: 
Par contre, nous donnerons avec plus de détails les moyens à mettre 
en œuvre pour la réalisation des couches multiples préconisées ainsi 
que pour l'établissement expérimental de leurs caractéristiques. 


CHAPITRE PREMIER 


$ 4. Rappel des caractéristiques de l’étalon Fabry-Pérot. — Nous 
allons rappeler les propriétés essentielles d’un étalon Fabry-Pérot 
parfait (c’est-à-dire dont les lames. 
sont supposées parfaitement planes 
et rigoureusement parallèles) pour 
un faisceau incident monochroma- 
tique. 

Les notations seront les suivantes. 
(Big. 7): 

À longueur d'onde du faisceau inci- 
dent. 

e épaisseur de la lame d'air. 

9 différence de marche entre deux 
rayons émergents successifs : 

9 = n(TKL) = one cos r. 
différence de phase correspondant 


& 


Fig. 7. ar  h4rnecosr 
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R;iR>2 facteurs de réflexion côté air des miroirs de l’étalon. 
T\T: facteurs de transmission des miroirs. 
AA2 absorption des lames A—I—R-—T, 


ré réflexion et transmission pour les amplitudes r = VR, {= ÿT. 
La répartition de l'intensité dans les anneaux à l'infini par trans- 


mission est donnée en fonction du déphasage + par la formule clas- 
sique : 


Ie) ae L : : TiTe 


222 » 
+ Til9 — 271le COS ® 


Il est facile de voir que l'intensité maximum I(o) pour le sommet 
d'un anneau aura la plus grande valeur possible quand les deux 
miroirs semi-transparents seront identiques : R; = R:, T; = T.. 

… On pourra alors écrire : 


(e)= 0IHR—aRcoso — (— 1 + m sin? w/2 #yec ME TSRES 


Pour le sommet d’un anneau Ko)=ls—= hr)" 


La transparence de l’étalon pour l'incidence correspondante s’écrira : 


(jf) 


«t 


" 


- L’intensité minimum correspond à 9—+(fond entre deux anneaux) : 


T 2NT 
If +) 1t+m° 


ÿ r MAT Iu - /I+RN 
- L'expression du contraste s’en déduit : Contraste = = | x): 


La largeur des anneaux s’évalue sur la courbe des intensités en 
“onction du déphasage + (et non de l'incidence £). La largeur relative 
est le rapport entre la largeur de la courbe 1—f(y) à mi-hauteur et 


Ma distance qui sépare deux maxima successifs. Si 9 1/2 est un dépha- 


sage tel que I(o 1/2) — 15/2, la largeur relative s'exprime par : 


29 1/2 @ 1/2 


2T T 


j 


CH ï T 
Nous appellerons « Finesse », l'inverse de la largeur relative 7 — cru 


Si nous évaluons + 1/2 en fonction de R; nous obtenons : 


MEME 3 
——RK soit à peu près F—=——— . 


D 


: 


pour les facteurs de réflexion élevés de l’ordre de 0,90. 
* Certains auteurs (9) comparent la finesse des anneaux de Fabry- 
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Pérot à celle d’un appareil interférentiel à N faisceaux d'égale inten- . 
sité (réseau à échelon par exemple). La largeur est alors évaluée pour 
l'ordonnée I(z)—=0, 405 1, comme dans une figure de diffraction elas- 
sique. L'expression numérique de la finesse est diminuée d'environ 
20 a/o de ce fait : 


UE 2,58VR 
FN 


Nous avons tracé (fig. 9), la courbe représentative de la finesse des 
anpeaux à mi-hauteur en fonction du facteur de réflexion R. 
$ 2. Etude de la transparence d’un étalon. — L'expression de la 


I, 5 
transparence & — ne dépend à la fois de R et de l'absorption A, Nous 


devons donc tracer un réseau de courbes, par exemple & — f(R) pour 
diverses valeurs de A. Le tableau I donne les valeurs numériques qui 
ont servi à l'établissement de ces courbes (fig. 8). 


TaBceau I 


Finesse 


On voit que la transmission pour le sommet des anneaux diminue 
rapidement quand l'absorption augmente et que cette décroissance 
est d'autant plus sensible que le facteur de réflexion est plus élevé 
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(H suffit d’une absorption de 1 o/o avec RÆ 0,95 pour faire baisser 3 
de 4o o/o). Les courbes tracées (lg. 8) ne correspondent nulleinent 
à un matériau réel car, lorsqu'on fait varier l'épaisseur d’une couche 
mince métallique, on modifie à la fois R et À ; mais ces courbes per- 
mettent de juger sans calcul de l’absorption admissible pour un 
interféromètre de caractéristiques données à l’avance. Par exemple, 


Fig. 8. 


10 20 30 40 © 


si nous désirons des anneaux tres fins 


$—20 avec une absorption 


qui ne dépasse pas 60 0/0 de l'énergie incidente (pour le sommet des 


anneaux), la courbe g nous indique que 


à 0,855: et les courbes 8 que l'absorption 


R devra être au moins égal 
de chaque miroir serhi- 
désire: conserver une 


transparent ne devra pas dépasser 5 o/o. Si on 
» transparence ® == 0,89 pour une même ont 
. pas dépasser r 0/0. Dans le: premier cas, of: ue 
d'argent d'épaisseur convenable, mais on est 


LUS, 2 A ne 0 DAS D 


l'absorption ne devra 


utiliser uné couche 
éjx à la limite des 
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possibilités de ce métal. Dans le second cas, on ne trouvera pas de 
couche métallique qui soit aussi peu absorbante et il faudra 


r N= A 


s'adresser à d’autres matériaux et à des couches plus complexes. 
. Avant d’entreprendre leur étude, nous allons rappeler sommairement 
les possibilités des couches métalliques semi-transparentes classiques. 


CHAPITRE IL 


Couches simples. 


Les techniques d’évaporation dans le vide ou de pulvérisation - 
cathodique sont suffisamment connues pour que nous ne les décri- 
vions pas à nouveau dans le cas des couches simples usuellement 
employées en interférométrie. Nous donnerons plus loin (chap. HE) 
la description d'un appareil permettant le contrôle, pendant l’évapo- 
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ration même, du facteur de transmission ou de réflexion de la couche 
re A # - 1 > Q Q 

déposée, afin d'éviter tout tâtonnement dans la réalisation d’une: 
couche de facteur de réflexion donné à l’avance. 


I. — CoucHES MÉTALLIQUES SEMI-TRANSPARENTES 


Nous allons sommairement rappeler les propriétés optiques des. 
couches classiques d'argent et d'aluminium afin de permettre la 
comparaison avec les résultats qui seront donnés plus loin pour les. 
couches simples ou multiples non métalliques. 


- $ 4. Argent. — Les résultats publiés sur les couches minces d’ar- 
gent obtenues par évaporation dans le vide varient dans de très. 
larges limites d'un auteur à l’autre. Nous avons tracé d’après Goos (10), 
Tolansky (11) et nos propres mesures, la courbe de la transparence & 
d'un étalon en fonction du facteur de réflexion (fig. 10). Ces valeurs 
de & ont été calculées d’après les valeurs expérimentales de R et T. 


pour la longueur d'onde À — 5 460 À. 

Les mesures les plus optimistes sont celles de Tolansky (11) (12) 
“qui attribue la faible absorption de ses couches à la pureté du métal 
déposé, grâce à une technique particulière d'évaporation : le grain 
“d'argent à vaporiser est placé sur un petit ruban de molybdène replié: 
“en forme d’Q renversé ; le métal fond d'abord, mouille le molybdène 
et, par capillarité, forme une sorte de lentille verticale liquide. La 
surface d'argent en contact avec le molybdène pendant l’évaporation 
‘(qui s'effectue horizontalement) est ainsi minimum. 

Goos (10) trouve pour des couches d’argent déposées sur quartz, 
par évaporation, des chiffres très différents de ceux de Tolansky. 
Notamment, la courbe G — f{R) présente un maximum très net qui. 
ne dépasse pas & — 0,5 vers R — 0,80 alors que Tolanskyÿ indique un 
‘maximum moins accusé voisin de 6—0,8 vers R —0,70 (!). Nos 
“propres mesures ont confirmé dans l'ensemble les résultats de Goos. 
“Nous avons régulièrement observé le maximum au voisinage de. 
-R—0,80 à une exception près. Nous avons justement tracé sur la 
figure 10 la courbe correspondant à ce cas exceptionnel. 
. La comparaison des trois courbes permet de constater un accord à 
peu près parfait pour les couches épaisses (au-dessus de 30 milli- 
microns) de R—0,85 à Rmare Par contre, les couches plus minces 
peuvent avoir des propriétés très différentes suivant les conditions 
_d'évaporation. Il est difficile de dire s’il faut en rechercher la cause 


F0) L'absorption des couches d’Ag sur quartz est très peu différente de 
celles déposées sur verre. 
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dans l'existence de différentes structures de film d'argent ou dans la 
présence d’impuretés et de gaz occlus. Une étude de diffraction élec- 
tronique permettrait sans doute d’obtenir des renseignements sur ce 
point. 
Dans le cas le plus fréquemment observé (courbe du type Goos), 11% 
n’y a pas intérêt à utiliser des couches d'argent à faible réflexion 


(exceptionnel): 


05 06 07 08 09 10 


Fig. ro. — Transparence d’un: étalon 
en fonction: du. facteur de réflexion. des lames. 


Résultats expérimentaux de différents auteurs pour des couches d'argent | 
évaporé sous vide. 


pour l’étude des raies faibles, et c’est là un fait peu connu. Il faut, au 
contraire, se placer au voisinage du maximum de &, c’est-à-dire 
vers R—0,80 pour x—5 /6v À. La position de ce maximum varie 
avec la longueur d’onde, comme l'indique la figure 11. Le tableau I 
donne les résultats numériques correspondants (mesures de Goos) et 
permet de se rendre compte de la variation du facteur de réflexion de 
argent avec la longueur d’onde pour une couche donnée. 
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Fig. 11. — Transparence d'un étalon 
en fonction du facteur de réflexion des lames. 


Résultats pour des couches d’argent évaporé sur quariz (Goos) pour dif- 
férentes longueurs d'onde. 


TABLEAU Il. — Propriélés optiques de couches minces 
d'Ag sur quartz, d'après Goos. 


Epaisseur my 69,6 


€ 


À 4 353 
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Dans la pratique, les transparences des étalons argentés sont tou- 
jours plus faibles que ceiles indiquées ci-dessus à cause du vieillisse- 
ment rapide des couches. A titre d'exemple, nous avons suivi l’alté- 
ration des miroirs d’un étalon pendant deux mois et demi et illustré 
la perte de transparence & par la courbe AB (fig. ro). Du 8 septembre 
au 20 novembre, le facteur de réflexion est passé de 0,87 à 0,75, 
tandis que la transparence diminuait de & —0,25 à 0,06, rendant 
l’étalon inutilisable pour l’étude des raies faibles. 


$ 2. Aluminium. — Si l'aluminium a sur l’argent des avantages 
certains au point de vue conservation, solidité et faible variation du 


T=(L) 


03 04 05 0,6 07 0,8 09 L0 
, Fig. 12. — Transparence d’un étalon 
en fonction du facteur de réflexion des lames. 


Résultats expérimentaux pour des couches d'aluminium évaporé sous 
vide. 


facteur de réflexion avec la longueur d'onde, on ne saurait utiliser les 
e ? », Q . . . 
couches minces d'Al dans l’étude interférométrique des raies faibles 
à cause de leur absorption notable, toujours supérieure à 10 0/0. La 
OV ENare ï $ 
courbe & — /{R) (fig. 12) ne possède pas de maximum et il est exact 


RECHERCHES SUR LA LUMINOSITÉ | 29 
de dire que les couches à faible facteur de réflexion donnent à un 
étalon interférentiel une transparence plus grande. 

La courbe en trait plein traduit les meilleurs résultats que nous 
avons obtenus par évaporation d'aluminium pur. Ils sont voisins de 
ceux donnés par Strong (13). La courbe en pointillés concerne des 
couches obtenues par évaporation d'aluminium impur (conducteur 
destiné aux installations électriques). 


$ 3. Chrome. — Les couches de chrome déposées par vaporisation 
dans le vide sont constituées par le metal pur et présentent une 
absorption considérable. Par exemple, la couche d'épaisseur telle que 
R— 0,20 pour À — 5/60 À auve absorption de 0,35. 

Il n’en est pas de même des couches minces de chrome obtenues par 
voie cathodique qui sont très probablement constituées par l'oxyde 
‘de chrome Cr:0:. 

Leur absorption est extrêmement faible mais, malheureusement, 
leur facteur de réflexion ne dépasse guère 0,20. 


Nous donnons ci-dessous quelques résultats empruntés à Marcel . 


Perrot (14). 


1 . Epaisseur x R A & 

48 my 4 358 À 0,33 0,05 0,85 
| 74 mu 5 460 A 0,207 0,72 0,90 
Ê 5 780 À 0,202 0,702 0,90 


On voit que les couches de chrome cathodique peuvent être utili- 
sées pour l'étude des raies faibles mais on leur préférera des-couches 
minces de sels ou oxydes non absorbants qui permettent d atteindre 
sans perte de luminosité des facteurs de réflexion plus élevés. Ce sont 
- detels matériaux que nous allons étudier maintenant. 


k 


IL. — CoucHes SEMI-TRANSPARENTES NON MÉTALLIQUES 


$ 4. Théorie. — Nous nous bornerons au cas de l’incidence nor- 
- male. Nous savons que la surface de séparation de deux corps trans- 
» parents d'indice n, et n2 se comporte comme un mIroIr semi-trans- 


| + P Ne — N1 \? a ce 
. parent de facteur de réflexion (ee) et de transmission exactement 


complémentaire. 


ssh ds) èt 


Na. 
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Une couche mince d'épaisseur uniforme (fig. 13) déposée sur une 
lame de verre se trouve donc entre deux surfaces de séparation semi- 
transparentes parallèlesdontnous 
verre Sir connaissons les facteurs de ré- 
no #15 flexion et de transmission. Nous 
s avons là un étalon interférentiel 
de très faible épaisseur, dont 
nous pouvons aisément calculer 
la transparence et la réflexion par 
application des formules déjà 
données chapitre If, $ 1, pour 
l'étalon Fabry-Pérot (‘). 
Nous aurons ici : 


r2 r $ TE 
Fig. 13. Le 


232 
112 — 27472 COS © 


avec R—=1 =T 


Pilot sont les facteurs de réflexion et de transmission relatifs aux 
amplitudes et s'expriment en fonction des indices : 


PART je et T4 — Ne 
An Ie TR, Em 
2 2 2 à Ê 
U—=i-Tr; Bi Ty. 


: 


Pour les couches d'indice n, élevé, r, et r, sont positifs. Le facteur 
de transmission est minimum et R maximum pour cos o ——1,soit: 


g= (ak + re, 


L'épaisseur minimum'de la couche qui rend R maximum est done 
licé Le h&tne é À 
réalisée pour 9—-—— et, par suile, ne — Fe 


Les formules se simplifient alors considérablement et les facteurs 
de réflexion et de transmission de la couche mince s’écrivent : 


Dre 

pe (1 + rare)? 
(ri + re) 

RE {x + rire) 


(‘) Certains auteurs ont exprimé R sous des formes différentes ; citons 
la formule de King et Lockhart (15) : 


FA Li re do + j(ns — ni) te 9/2 | 
Mi(r + ne) + j(ne + ni) tg w/2 R 
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Si nous voulons exprimer R directement en 1 fonction des indices 


nous arrivons à la formule simple : 


2 


No —n; 


Rnax EE 


Ha En 


pour no — 1 (air) R croît rapidement avec ni. 
Prenons un exemple : 


=: à T5 M, 02 RESTE 0 008 


Malheureusement, on ne connaît pas de corps d'indice supérieur à 3 
loin des bandes d’ Dsoeptie et les possibilités sont, de ce fait, très 
restreintes. Les matériaux d'indice élevé, pratiquement utilisés pour 
“les miroirs semi-transparents, se réduisent à trois : le sulfure d'anti- 
moine Sb:S;, le bioxyde de titane Ti0, et le sulfure de zinc, SZn. 


$ 2. Sulfure de zinc (16). — Nous donnerons plus loin des détails 
techniques sur l’évaporation du SZn dans le vide poussé (voir 
chap. JIL, II, $ 5). , 

Le sulfure de zinc en couches minces a un indice voisin de 2,3; 
- par application des formules théoriques déjà données, nous obtenons 
| pour un miroir de SZo sur verre d'indice 1,5 : 


,p — (2,3)? 
R= Per re pare 


1,9 (2,91 


# 


s 


’ : PA 
(pour la longueur d'onde correspondant à ne — 2) avec une trans- 
mission complémentaire. 

Expérimentalement, nous avons mesuré des facteurs de réflexion 
compris entre 0,30 et 0,33 au milieu du spectre visible. L’absorption 
est, en général, inférieure à 0,01 au-dessus de À— 5 000 À. Le facteur 
» de réflexion d’une telle couche mince en X/4 varie très peu avec la 

!longueur d'onde. En appliquant la formule de l’étalon de Fabry- 
Pérot, on a pour la transmission : 


0,807 


T— ho 
1,007 — 0,166 cos 7 = 


4. étant la longueur d'onde pour laquelle l'épaisseur optique de la 
couche vaut }/4. Avec 19 — 5 500 À, nous obtenons les valeurs : 


1 
29 
te 


à DÉE R 


4 100 0,718 0, 285 
4 600 0,70 2,30 

5 500 0,69 0,31 

£ Lo) 0,70 0.30 ’ 
6 goo0 ,715 0,289 


Le D D, LC SN UN 
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Le calcul suppose que l'indice reste égal à 2,3 dans tout l'intervalle 
spectral considéré, ce qui n’est pas tout à fait exact. 


$ 3. Bioxyde de titane (13). — Les premières publications sur Ti0: 
annonçaient un indice de 2,8 ou même 3. La valeur communément 
admise maintenant est 2,4, ce qui donne un facteur de réflexion 
maximum sur verre de 0,35, en accord avec la valeur mesurée expé- 
rimentalement pour les couches déposées par évaporation sous vide 
poussé. 

L'augmentation de R par rapport à SZn n’est pas considérable, 
mais Le couches sont beaucoup plus solides. Leur évaporation, par 
contre, est beaucoup plus difficile. Il faut chauffer au-delà de 2 0000, 
sur uu fil ou un ruban de tungstène.On obtient un dépôt formé detitane 
et probablement de sous-oxydes mal définis. La couche présentealors. 
une absorption notable ; après chauffage à l’air, vers 4oo° pendant 
plusieurs heures, la couche est entièrement réoxydée et l'absorption a 
presque disparu. 

°: Un procédé entièrement différent a été utilisé pour le dépôt de 
bioxyde de titane : c’est la combustion au contact du verre à traiter. 
d’un dérivé gazeux du titane : TiCI, (18). Il semble difficile, a priori, 
d'atteindre à l’aide de ce procédé une uniformité dans l'épaisseur 
aussi grande que par évaporation dans le vide à grande distance, 
uniformité essentielle en interférométrie. 


$ 4. Sulfure d’antimoiné. — C’est un matériau d'indice très élevé, 
voisin de 3 dans le jaune. Le facteur de réflexion est de 0,50 environ 
et les couches Sb,S; marqueraient un progrès 1rès net sur SZn et TiO, 
si elles n'étaient absorbantes vers les courtes longueurs d’onde, dès’ 
5 500 À environ. 

L’évaporation de ces couches est très facile. Nous avons préparé 
plusieurs d’entre elles afin de préciser l’absorption vers le bleu (1). Les 
figures 14a et 14b donnent les résultats des mesures que nous avons 


effectuées. Alors que pour À— 5 800 À, R— 0,48 avec une absorption 
A—o,06, pour À= 4 500 À, R—0,345 avec une absorption consi- 
dérable : A —0,37. La Éoibs &—/f(R) montre qu'un tel miroir 
semi- transparent perd tout intérêt en interférométrie au- -dessous de 

— 5 500 À, | 


() La matière première utilisée était de la stibine, sulfure d'antimoine 
aaturel dont nous ne connaissons pas le degré de pureté. 
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Fig. 146. 


ARE Fig. 14a-14b. — Réflexion et absorption 
| d'une couche de sulfure d’antimoine d'épaisseur )/4 pour À = 5 600 A. 


Transparence de l’étalon interférentiel correspondant. 


à 
Ann. de Phys., 12° Série, t. 6 (Janvier-Février 1991). 3 


PJ 
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CHAPITRE III 


Couches multiples. 


Nous venons de voir que les couches minces de matériaux non 
absorbants comme SZn, TiO, donnaient des résultats tout à fait satis- 
faisants pour l’interférométrie des raies faibles (© peut dépasser 0,90), 
à condition de se contenter d’un facteur de réflexion de 0,30. Pour 
atteindre des facteurs de réflexion élevés, R —0,80 par exemple, à 
l’aide d’une couche unique d’épaisseur À/4, il faudrait disposer de 
corps parfaitement transparents d'indice n — 20, alors qu’on ne sait 
pas dépasser 72 — 2,4 sans tomber sur des matériaux absorbants. On 
peut cependant réaliser des facteurs de réflexion élevés par empile- 
ment de miroirs semi-transparents convenablement espacés. Chacun 
de ces miroirs élémentaires sera une surface de séparation de deux 
milieux transparents aussi différents que possible. Nous devrons donc 
réaliser des couches alternées de matériaux successivement de haut 
indice et de bas indice de réfraction. 

Nous allons étudier de telles couchés ainsi que des couches multi- 
ples mixtes (métal recouvert de couches transparentes). Ces couches 
multiples permettront de couvrir, avec une très faible absorption, la 
gamme des facteurs de réflexion élevés réservés jusqu'ici à l’argent 
ou à l'aluminium. 


I. — TECHNIQUE DE L'ÉVAPORATION DES COUCHES MULTIPLES 


$ 1. Repérage de l’épaisszur d’une couche mince pendant l’évapora- 
tion (19). — La préparation des couches multiples est un peu plus 

délicate que celle dès couches simples et il devient indispensable de 
contrôler l'épaisseur de chaque couche au fur et à mesure de son 
dépôt. 

Les procédés sont nombreux mais la plupart d’entre eux nécessi- 
tent l'ouverture de la cloche quand ce n’est pas la destruction de la 
couche elle-même. Nous ne retiendrons que les méthodes qui permet: 
tent la mesure continue pendant l’évaporation en éliminant les pro: 
cédés peu fidèles, comme les mesures de résistivité électrique, ou 
encore d’un usage incommode, comme la mesure de la polarisatior 
de la lumière réfléchie sous incidence oblique. 


! 
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A) Pesée du produit. 


La méthode la plus simple pour connaître l'épaisseur approxima- 
tive de la couche déposée est la pesée préalable du produit à évapo- 
rer. Si on connaît la distance d'évaporation et si on suppose la répar- 
“tion dans l’espace, isotrope, on peut facilement calculer la masse 
déposée par unité de surface des pièces à traiter. Pour les couches 
assez épaisses (de l’ordre de 100 millimicrons), il n’y a aucune diffi- 
culté pour passer de la densité superficielle à l'épaisseur, la masse 
spécifique du matériau en couches minces ayant la même valeur que 
pour le matériau massif. Par contre, un métal en couches très minces 
(au-dessous de 10 millimicrons) a des constantes physiques très 

“différentes de celles du métal massif et l'épaisseur de la couche ne 
peut pas s'évaluer facilement connaissant la masse déposée par centi- 
mètre carré. 

On ne peut supposer la répartition isotrope que dans un nombre 
de cas restreint : par exemple, évaporation d’un cavalier d'argent sur 
un fil de tungstène ; le cavalier fond et donne un globule à peu près 
sphérique, ce qui légitime l'hypothèse faite. 

. Si on évapore un métal ou une poudre sur une bande, on peut 
supposer que le matériau évaporé se répartit uniformément sur une 
-demi-sphère. La répartition est plus difficile à prévoir pour d’autres 
types de nacelles. 

. La méthode des pesées est imprécise pour de nombreuses autres 
raisons. Certains matériaux ont tendance à sauter hors du creuset, 
d’autres réagissent sur le métal du creuset et on ne peut connaître 
exactement la quantité qui a été évaporée. Sigaalons enfin que l'indice 
de réfraction de certains corps en couches minces (les fluorures 
notamment) dépend de la pression au moment de lévaporation. Ainsi 
‘pour des masses égales évaporées lors de deux opérations successives, 
à des pressions différentes, l'épaisseur optique ne de la couche -dépo- 
sée ne sera pas exactement la même. Pour ces différentes raisons, 1l 
est difficile d'obtenir, par pesée du produit, des couches d’épaisseurs 
_reproductibles avec précision. 

de 


B) Contrôle optique. 


. a) Contrôle visuel. — La couleur observée par réflexion d’un fais - 
‘ceau de lumière blanche sur un verre recouvert d’une couche mince 
de bas indice (cryolithe, fluorure de magnésium) donne des indica- 
ions assez précises sur l'épaisseur de la couche. C’est ainsi qu une 
couche anti-reflets d'épaisseur À/4 pour la longueur d'onde 5 no Â 
paraît pourpre. Cette méthode a le défaut de faire intervenir | re 
“ion personnelle de l'observateur. En outre, elle ne convient absolu- 


iiiih.nl it DA 
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ment pas pour les dépôts très peu colorés, comme les couches 
d'épaisseur inférieure à }/4 de corps d'indice élevé (par exemple, 
sulfure de zinc), ni pour les couches métalliques semi-transparentes. 


Image C'de C Cellule &. 
occul£ee par £ couche darrelt 


Creuset C 


Pompe s dfusion 


Fig. 15. — Repérage de l'épaisseur 
par la mesure du facteur de transmission. 


b) Contrôle par cellule photo-électrique. — On mesure, à l’aide 
d’une cellule, le facteur de réflexion ou le facteur de transmission 


d’un verre témoin disposé à la même distance du creuset que le verre - 
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à traiter. Suivant les cas, il est préférable de repérer l'épaisseur par 
la transmission ou par la réflexion. 

La figure 15 représente le dispositif de mesure des facteurs de 
transmission. Un faisceau lumineux monochromatique pénètre dans 
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Fig. 16. — Repérage de l'épaisseur par la mesure du facteur d 


a cloche en F ettraverse un verre témoin constitué par une lentille 
convergente. L'écran E possède une fente qui laisse passer ce faisceau 


de mesure vers la cellule, mais arrête la lumière parasile émise par, 


le creuset au moment de l'évaporation. Les deux lames d’étalon à 


traiter sont placées sur une calotte sphérique centrée sur le creuset à 


la même distance que le verre témoin. 
La figure 16 représente le schéma du repérage par la mesure du 
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facteur de réflexion. Le verre témoin est une leutille biconeave. Le 
centre de courbure de la face inférieure est voisin de l'évaporateur. 
Ainsi l’image du creuset sur cette face est le creuset lui-même. Un 
cache en forme d'U évite tout éclairement de la cellule par la lumière 
provenant du creuset. Le faisceau réfléchi sur la face supérieure du 
verre témoin est très divergent et ne perturbe pas les mesures. Ainsi 
la déviation du daltanometre relié à la cellule avant toute évapora- 
tion, représente 1e facteur de réflexion du verre nu, c’est-à-dire, 4 à 
L,2 he Il est facile de suivre, pendant lévaporation, les modifica- 
tions de ce facteur de réflexion sur le galvanomètre. 

S'il s'agit d’un matériau net d'indice inférieur à celui du 
verre, on observe une diminution de R, le passage par un minimum 


jé iexion. Devistion du geksnométre 
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1 


- epalsseur optique n € 
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Fig. 17. — Loi théorique de variation du facteur de réflexion 
en fonction de l'épaisseur pour une couche mince d'indice 2, 3 


x 


pour ne —)/4, puis on revient à un maximum égal au facteur de * 
réflexion initial du verre lorsque l'épaisseur optique de la couche est 
À/2, etc... La loi de variation de R en fonction de ne est pratique- 
ment it idale: 

Pour un corps d'indice supérieur à 1,5, le facteur de réflexion! 
augmente d’abord, passe par un maximum pour ne— 1/4 et passe 
par un minimum égal au facteur de réflexion initial du verre nu 
pour une épaisseur optique de X/2, etc... La loi de variation de Ren 
fonction de ne s’écarte d'autant plus de la sinusoïde que n est plus. 
élevé; pour les faibles valeurs de n, c’est-à-dire, les faibles valeurs. 
des facteurs de réflexion à chaque intersurface, on n’a pratiquement 
à considérer pour le calcul de R que les deux premiers rayons réflé-. 
chis, d'où la loi sinusoïdale. Pour SZn avec n— 2,3 l'écart est. 
encore assez faible, comme le montre la courbe tracée figure 17. 
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Afin d'augmenter la précision du contrôle des épaisseurs, il est 
bon de prendre les précautions suivantes : Je 

a) On projette toujours au moins une épaisseur À/4 sur le verre 
témoin, ce qui permet de relever les déviations maximum et mini- 
mum du galvanomètre. On fait correspondre ces lectures à un maxi- 
mu m et un minimum de la courbe R—f{ne) relative au corps éva- 
poré. Les repérages sont alors indépendants des éclairements parasites 
#t, en particulier, l'obscurité n'est pas nécessaire dans la salle. 

b) On termine toujours les lectures loin d’un maximum ou d’un 
am ini m um . Pour se trouver toujours dans ce cas favorable, plusieurs 
procédés sont applicables. 

On peut placer le verre témoin à une distance du creuset différente 
de celle du verre à traiter: La loi de l'inverse carré de la distance 
permet de calculer l’épaisseur à déposer sur le témoin pour obtenir 
Pépaisseur voulue sur le verre à traiter. Ce procédé n’est pas com- 
mode car il nécessite des modifications fréquentes des supports des 
verres à l’intérieur de la cloche à vide. | 

* On peut encore choisir la longueur d'onde du faisceau monochro- 
matique de contrôle, de façon à ne pas être au voisinage d’un maxi- 
mum ou minimum de la courbe pour l'épaisseur ne prévue. En fait, 
il faut tenir compte de la dispersion des indices avec ket il est diffi- 
Cile d'utiliser cette méthode pour des mesures précises. 

Enfin, et c’est le procédé que nous avons utilisé avec succès, un 
£ache commandé de l'extérieur peut être manœuvré entre le creuset 
et les verres à recouvrir. Par exemple, si nous voulons déposer une 
‘épaisseur 1/4 de SZn pour À —5 60 sur des lames d'étalon interfé- 
rentiel, nous déposons d’abord À/8 environ sur le verre témoin, les 
James étant cachées (arc AB de la courbe, fig. 17); nous démasquons 
alors les lames à recouvrir et poursuivons l’évaporation suivant la 
courbe BCD. Arnsi les lectures sont effectuées dans les régions B et D 
de la courbe R—/(ne) qui permet d'obtenir la précision maximum. 
» S'il s’agit d’un métal, R tendra rapidement vers une valeur asymp- 
totique et sa mesure ne permettra de repérer l'épaisseur avec préci- 
Sios que pour les très faibles valeurs de l'épaisseur. La mesure du 
facteur de transmission s'imposera de préférence à celle de R pour 
les couches épaisses (e au-dessus de 15 my. pour Ag par exemple). 


… $ 2. Réalisation du poste d’évaporation pour couches multiples. — 
La géométrie du faisceau de contrôle dans le système de repérage des 
épaisseurs par mesure du facteur de réflexion ne laisse pas beaucoup 
de place pour le logement de plusieurs creusets contigus. Aussi a-t-on 
préféré la disposition des creusets sur une toureile. La figure 18 
représente l’ensemble du mécanisme placé dans la cloche à vide. 

: Les six creusets, C;, ©, Cs, etc.., sont disposés sur Ï étoile à Six 
branches formées par les pièces À, isolées les unes des autres au 


RU A ir 
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mica el servant d’amenées du courant. Deux balais frottent sur l& 


partie centrale qui joue le rôle de collecteur. Chacun des creusets C 
peut être amené dans sa position de travail (C;) au moyen d’un train 


pren — 
hr 
Qu "7 ES 


Fig. 18. — Schéma du mécanisme de l’évaporateur spécial 1 
destiné à la préparation des couches multiples. 5 


d'engrenages commandé 
l'extérieur par l’intermé 


figure, 


par le pignon P. Ce dernier est entraîné de 
diaire d’un rodage non représenté sur la 


À 
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À chaque creuset, correspond un verre témoin T. Les verres T sont 
entraînés par l'axe XX’ qui porte la tourelle à creusets. L'écran E est 
percé d’un trou O sur la verticale du creuset qui est en position 
d'évaporation, de façon que seul T, soit métallisé quand on chauffe C;, 
puis T; quand C; est en position d’évaporation, ete... On peut con- 
trôler ainsi chaque couche séparée, tandis que le verre V reçoit 
lempilement de tous.les dépôts. 

Les photographies planche I donnent une vue d'ensemble du poste 
d'évaporation ainsi que le détail du mécanisme schématisé (fig. 18). 

a) Groupe de pompage. — Le groupe ne présente aucune caracté- 
ristique spéciale. Il est composé d’une pompe à palette simple étage, 
d’une pompe à diffusion de mercure d’un débit de 20 litres par 
seconde, suivies d’un piège à air liquide à large voie. La canalisation 
de pompage a un diamètre de 45 mm. et la cloche en verre un 
volume de 15 litres environ, diamètre 23 cm., hauteur 4o cm.). 

b) Platine. — La platine est en laiton de 18 mm. d'épaisseur. Elle 
est percée en son centre d'un hublot de 4o mm. de diamètre pour 
le passage du faisceau de contrôle. Un quadrillage de trous borgnes 
taraudés permet la fixation facile de mécanismes variés dans la 
cloche. Huit ouvertures de 12 mm. de diamètre sont réservées aux 
différents passages (basse tension, haute tension, commande du 
mécanisme, rentrée d'air). Les différents types de passages sont 
interchangeables. L'étanchéité des joints est assurée par un mastic à 
vide du type Vacoplaste, Les joints de caoutchouc seraient également 

. commodes mais il était difficile de s’en procurer au moment de la 
construction de cet appareil. 

La picéine a été soigneusement évitée pour les pièces fixées direc- 
tement sur la platine. Il est difficile, en effet, de refaire un joint 
picéiné sans chauffer par conduction l’ensemble de la platine, ce qui 
oblige à refaire également tous les autres Joints. 

c) Tourelle d'évaporation. — L'étoile A porte-creusets est inscrite 
dans un cercle de ro cm. de diamètre. Le disque porte-témoins a le 
#iême diamètre et supporte 6 verres biconcaves. La distante d’évapo- 


* ration peut être de 15 cm. ou de 30 cm. suivant les dimensiors des 
{ ï . ,, . n OP sfr 
… pièces à traiter, Il est préférable, pour des raisons d’uniformité des 


dépôts, de ne pas dépasser un diamètre de 25 mm. pour les verres 


» traités de 15 cm. des creusets. La photo représente le montage pour 


une évaporation à 30 cm. destinée à des lames d’étalon interférentiel 


de 70 mm. de diamètre. 


d) Alimentation. — Le chauffage des creusets se fait en courant 


alternatif, 5o périodes, par l'intermédiaire d’un transformateur abais- 
eur, 110/4 volts — 100 ampères, dont le primaire est alimenté par 
un transformateur à rapport variable (Variac). me 

L'alimentation haute tension peut fournir 1 000 volts 200 milli- 
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ampères. Elle est utilisée, soit pour le nettoyage ionique, soit pour la 
jauge de Penning. 

e) Circuit optique. — La source de lumière monochromatique est 
une lampe à mercure à haute pression de 75 watts Philora HP 300 
placée devant, un filtre ou un monochromateur. La tension d’alimen- 
tation est régulée de manière que les fluctuations du flux lumineux ne 
dépassent pas 1 0/0. Les mesures s'effectuent au moyen d’une cellule 
à couche d'arrêt débitant sur un galvanomètre de 1 750 ohms, de sen- 
sibilité 3. 10° ampères/mm. On a ainsi facilement 4o divisions pour 
Ja réflexion de 4 o/o sur le verre nu pour la raie verte ou la raie jaune 
du mercure. La sensibilité est juste suffisante pour la raie indigo. 


S 3. Marche d’une évaporation. — Les opérations de vide primaire 
et le dégazage durent environ 20 minutes. Le dégazage préliminaire 
des produits à évaporer, vers 10-* mm. de mercure, prend en 
moyenne de 10 à 15 minutes. Un quart d'heure est alors nécessaire 
pour atteindre un vide suffisamment bon, de l'ordre de 10—° mm. Il 
faut donc compter environ 1 heure, avant de commencer Le premier 

dépôt. 

La durée des évaporations de couches complexes est très variable, 
suivant le cas. D’une façon générale, il est difficile d'envisager plus, 
d’une opération toutes les 2 heures 1/2. 


IE. — CoUcHES MULTIPLES HAUT INDICE-BAS INDICE 


$ 1. Données théoriques. — Le calcul complet. des propriétés des, 
couches multiples est toujours très complexe, même si les couches ne 
contiennent aucun matériau absorbant. Les méthodes de calcul ont 
surtout été développées äu sujet de couches multiples anti-reflets, 
mais restent. valables pour les couches multiples à facteur de réflexion 
élevé qui nous intéressent. Citons les travaux de Mooney (20), Cabal- 
lero (21), Abelès (22), P. Cotton (23) et Vasiçek (24). : \e 

Sans entrer dans le détail des différentes méthodes exposées par 
ces auteurs, nous allons rappeler comment on peut calculer Les ordres 
de grandeur des facteurs de réflexion maximum pour des couches. 
multiples constituées par des couches élémentaires non absorbantes 
de même épaisseur optique (incidence normale). Nous nous occupe- 


tons uniquement de miroirs composés de couches alternativement de ce 


haut et bas indice qui donnent des facteurs de réflexion élevés. 


Supposons par exemple que nous. voulions, calculer le facteur de 
réflexion maximum d’un miroir constitué par trois couches d’in- 


L 


t 
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5" \ ; : : 
 dices x, n2, n3 déposées sur du verre d'indice n,. Pour la longueur 
d'onde correspondant au maximum de R, nous avons.: 


Nse3 = No6o = Ne = À[4 (fig. 19) 


avec : y Ro et N3 >> No 
1 Mi Te 3 > y. 


On calcule d’abord le facteur de réflexion R/—7r? de la couche III 
et on remplace l’ensemble des deux surfaces de séparation n2n: et 
nsn, par une surface fictive unique telle que : 


/ n Ps rs 


ren (voir chapitre IE, $ r). 


On est ainsi ramené au système à deux couches figuré en rg6. 
Comme la couche HT n’est pas absorbante il n'y à aucune difficulté 


E I 1” 


au point dé vue phase et la surface de séparation fictive rem plaçant 
la couche III peut se trouver à la position de la surface de séparation 
72 — n3. Autrement dit, lacouche fictive IH” à pour épaisseur optique 1/4 

> et on peut à son tour la remplacer par une surface fictive unique 
_ telle que : 
' pie LD (fig. r9c). 


- En recommençant le même raisonnement, on obtient finalement : 


- C’est le facteur de réflexion maximum cherché. É : 
_ On pourrait ainsi par récurrence calculer facilement le facteur e 
. réflexion maximum de 4, 5,6,7, etc..…., couches d'épaisseur optique k/4. 
- Le calcul de R pour une longueur d'onde quelconque est beaucoup 
‘plus compliqué et ne cadre jamais exactement avec l'expérience pour 
de nombreuses causes : les indices varient avec À et ne sont jeu 
connus avec précision, les épaisseurs des couches réalisées ne son 


# 
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jamais rigoureusement égales, enfin le milieu d'indice élevé est. 
presque toujours légèrement absorbant. 

Nous nous bornerons donc au calcul élémentaire indiqué plus 
haut, ce qui sera suffisant pour nous permettre de choisir le type de 
couche qui donnera l’ordre de grandeur de R désiré. Nous n’utiliserons 
pas les méthodes analytiques ou graphiques pour étudier la variation 
de R avec À, parce que la mesure expérimentale de R=—/{}) sur les 
couches réalisées en quelques heures par évaporation s’est montrée 
beaucoup plus rapide que les calculs. 


$ 2. Choix des matériaux. — A) Couche d'indice élevé. — Nous 
avons intérêt à prendre un corps d'indice aussi élevé que possible 
afin d'obtenir un facteur de réflexion donné avec un nombre minimum 
de couches. Le sulfure d'antimoine, trop absorbant, ne convient pas 
malgré son indice exceptionnel, voisin de 3. Il nous reste donc le 
choix entre Ti0, ou SZn. Des couches multiples TiO,-SiO: ont été 
réalisées par Cartwright et Turner (25) ainsi que des couches 
Ti0:-MgF, par M. Banning (26). Mais dans ce dernier cas, le dépôt 
de TiO; était effectué par combustion de TiCl, au voisinage du verre 
et non par vaporisation dans le vide. Par évaporation, la préparation 
de couches multiples de TiO, serait, en effet, fort incommode pour 
plusieurs raisons : non seulement il faudrait opérer autant d'oxyda-" 
tions à 40° que nous déposerions de couches de Ti, mais encore l’épais- 
seur définitive de chaque couche serait difficile à déterminer puisque 
: Je dépôt de titane sous vide a une épaisseur différente de la couche 
oxydée finalement obtenue. 
Pour des raisons de commodité et de facilité d'évaporation, nous 
nous sommes donc arrêtés au sulfure de zinc. 
_ B) Couches de bas indice. — Nous avons pratiquement le choix 
entre quatre fluorures : 
CaF; n—1,22, LiF n= 1,29, cryolithe n— 1,35 et MgF, n— 1,38 
va 1,40. 
Le fluorure de calcium donne des couches extrêmement fragiles, 
MgF:, au contraire, permet de réaliser des dépôts très adhérents ainsi 
que la cryolithe. Le défaut principal de LiF, son hygroscopie en 


. couches minces, n’est pas en cause pour les couches en sandwich. 


Nous pourrons donc utiliser l’un des trois fluorures : FLi, MgF:, 
cryolithe à moins d’incompatibilité de nature chimique entre deux 
milieux voisins. Par exemple, nous avons constaté une altération 
rapide à l’air humide de couches multiples de sulfure d’antimoine- 
cryolithe alors que les couches Sb,S:-MgF, se conservaient normale- 
ment dans les mêmes conditions. 

Choix du type de couches multiples. — Nous avons déjà donné 
les caractéristiques d’une couche de haut indice en à/4 pour SZn. Si 
nous désirons un miroir à deux couches, nous aurons le choix entre 
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ARE $ Coe 
l'addition d'une couche de bas indice, côté verre (20b) ou côté 
air (20a). Dans ce dernier cas, la couche de fluorure d'indice intermé- 
diaire entre celui de l'air et celui du sulfure de zinc : 
D zinc joue le rôle 

pour l'épaisseur À}/4; son effet est contraire au but 
recherché. Pour rendre le facteur de réflexion de l'ensemble maximum 
nous devons donner à cette couche l’épaisseur }/2, mais on retombe 
alors sur le facteur de réflexion de la couche simple de SZn. La dis- 
position 204 ne permet donc, en aucun cas, de dépasser le facteur de 
réflexion de la couche unique d'indice élevé. 


La disposition 20b, couche de bas indice entre le verre et le SZn 
s'impose et les types de couches multiples que nous choisirons auront 
les dispositions : 20b, 200, 204, 20e, etc., suivant que l’on désire 2, 
3, 4, 5 couches élémentaires successives. Il est à prévoir que les 
combinaisons à nombre de couches impair seront les plus avanta- 
geuses. En effet, les types pairs 20b, 2od, à couche de bas indice au 
- contact du verre, n’apportent qu’une surface de séparation à très 
faible facteur de réflexion supplémentaire par rapport à la simple 
couche de haut indice ou la triple couche 20c. 
_ Nous avons consigné, dans le tableau ci-dessous, les valeurs de R 
‘maximum pour des couches élémentaires, d’égale épaisseur optique, 
d'indices alternativement : 2,3 et 1,35. 


| Type a b c d e 
Nombre de couches. . .| 1 | 2 3 b 
0,675 0,725 0,87 


RAR IMUMRN, “Levée 0,81 | 0,39 


RER Re PE 
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Comme prévu, l’accroissement du facteur de réflexion quand on 
passe de 2 à 3 couches (28,5 0/0) est beaucoup plus considérable que 
pour le passage de 1 à 2 couches (8 0/0). De même, R augmente de 
50o/o de 3 à 4 couches, alors que le gain atteint 14,5 o/o de k à 
5 couches. Comme il n’est ni plus difficile ni plus long de préparer … 
un miroir à 5 couches, par exemple, qu’un miroir à 4 couches, on 
choisit, en général, les types de miroirs à nombre impair de couches. 

Nous allons étudier maintenant l'influence de l’indice de la couche 
de fluorure, c'est-à dire du fluorure utilisé pour des miroirs au sulfure 
derzinc (n — 2,3). 


Nombre Le STE 


de couches F2 n — 1,29 mn — 1,35 
3 R = 0,725 0,70 0.675 
5 0,91 0,89 0,87 


“ 


Si nous mettons F,Ca de côté à cause de la faible solidité des 
couches, nous voyons que l’utilisation de l’un quelconque des trois 
autres fluorures, FLi, cryolithe, F,Mg est à peu près indifférente. 
Nous avons utilisé la cryolithe qui s'évapore facilement. 


S 4. Mesure expérimentale des facteurs de réflexion et d'absorption. 
— Nous nous sommes limités à des mesures dans le spectre visible. 
Pour obtenir une bonne précision (supérieure à 0,5 0/0) nous avons 
monté un appareil basé sur le même principe que celui de M. Ter- 
rien (27) mais transformé pour l'incidence normale. 

La figure 21, ci-après, en donne le schéma. 

Le faisceau de mesure, issu d’une lampe d'auto 12 volts 6 ampères 
traverse un monochromateur avant de pénétrer dans l'appareil. Le 
flux qui atteint la cellule est trep faible pour une cellule à couche 
d'arrêt ou une cellule à vide sans amplification, aussi avons-nous 
utilisé une cellule à maltiplicateur (R. C. A. type 931 À ou 1 P 22) 
placée derrière un verre dépoli. Comme ce verre est conjugué du 
miroir M, la position de l'aire éclairée sur V me dépend pas du 
réglage d'orientation de M et les variations de sensibilité de la cellule 
suivant les régions de la cathode sont complètement éliminées. 

Avec un galvanomètre décelant 3.10 ampères par millimètre de 
déviation, la sensibilité est largement suffisante pour rendre inutile - 
toute amplification. | À 

Pour mesurer un facteur de transmission, il suffit de faire deux 
lectures : miroir semi-transparent M escamoté, puis en posilion de 
travail (avec E, occultant, le faisceau S1D, dans le cas de la figure). 
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. Pour la mesure d'un facteur de réflexion, deux lectures ne suffisent 
pas car les produits des facteurs de réflexion de S,D,G, et S1D,G, ne 
sont jamais rigoureusement égaux. Appelons p; et p ces produits. 


Œil 


Fig. 21. — Appareil pour la mesure de R. T. A. 
sous incidence normale. 


AB;BC1C2>D1D2G1Gs : miroirs opaques aluminés. 
S1S2 : miroirs semi-transparents. | 
L,L> : achromats diamètre 30 mm., f — 170 mm. 
EE» : écrans opaques escamotables SD, occultant les faisceaux S:D». 
F : fente de sortie du monochromateur, L; et L, donnent de F une image 
au voisinage de L. 
M: miroir semi-transparent à étudier, son support est escamotable et 
orientable. L donne de M une image sur le verre dépoli V. 
P : prisme escamotable permettant l'observation visuelle pendant le 
réglage de l'orientation de M. 
A : peut occuper deux positions rectang 
| ceau incident, soit vers B1, soit vers B. 
Toutes les pièces optiques ont été disposées sur des 
placées sur un socle de dimensions 40 X 50 cm. 


ulaires de façon à diriger le fais- 


consoles de Dural 
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PEN PES M escamoté trajet MS:D:GLPV 
FI TAP DONS ASTUERS M position de travail trajet MS,D,G{LPV 


_ permet de connaître R net non R. 


Pour éliminer les valeurs inconnues de pipe, il faut faire deux 
lectures nouvelles en changeant le sens du faisceau qui tombe sur M 


— manœuvre de À — afin de mesurer Re s 


La valeur réelle de R sera la moyenne géométrique des deux fac- 
teurs de réflexion apparents mesurés. | 

Le tableau ci-dessous indique les différentes manœuvres à effectuer 
et les mesures correspondantes : 


Miroir À | Ecran E, | Ecran Ee Trajet Mesure 
S1D:1G1PV ps 
| Posit. t À B:C:S1M T + — R= &G 
7 SsDiG:PV pe 
Fermé AB:1C1S1MSeDeG2ePV } ex > b; 
Fermé AB:1C:S1MS:D:1G1PV 01/p°R is 
SeDaG:PV 
Posit, 2 ABGISIM T + ER ot 7 
|  SiDiGAPV ps 
Fermé AB: C:S:MS:DeG2PV : R=C 
4 
Fermé AB:CeS2MS:1D:GPV À PE be 


A l’aide de huit lectures (six correspondant aux positions ci-des- 
sus + deux lectures M escamoté), on réalise six mesures qui doivent 
vérifier : b,— b: et ai —b; + ci; @o = D: + Ce, les valeurs cherchées 
sont : 


SR Pme 


R=— Ve. 


4 


Si les deux circuits optiques MSDG sont suffisamment analogues 
pour qu'on puisse écrire : p/pa— 1 + « c’est-à-dire pour qu'on puisse 
confondre la moyenne géométrique de c; et © avec leur moyenne 


(227 + se Ca 
ciel deux mesures 


suffisent pour déterminer l'absorption A—I—R—T. 


Remarquons que pour les couches absorbantes, À dépend du sens 
de la lumière incidente. Il faut donc retourner M en même temps que 


arithmétique, nous pouvons écrire : R + T— 


Annales de Physique PLANCHE I 
12€ Série, t. 6 (Janvier-Février 1951). CHarLes Durour 


Vue d'ensemble du mécanisme pour évaporation 
de couches multiples. 


De bas en haut, au voisinage de la verticale du centre de Le PR : ïE 
boîte à cellule; la canalisation et le trou de pompage ; la _e e 
passage du faisceau réfléchi; un creuset à cryolithe = les pers s 
courant ; l'électrode horizontale de nettoyage ionique; à A 
deux verres à traiter ; le disque à verres témoins et ses Ô lentilles. 

À gauche du trou de pompage : la jauge de Penning. 


Masson ET Cie, EDITEURS 
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lames d’interféromètre, c'est l'absorption relative à la lumière inci- 
dente côté air, que nous mesurerons. | 

Il ne faut pas oublier non plus de faire la correction relative aux 
réflexions parasites sur la seconde face du verre support après avoir 
vérifié visuellement, lors du réglage d'orientation de M, qu'aucun 
faisceau réfléchi n’est diaphragmé entre M et V. 


$ 5. Résultats de mesures sur des miroirs à 5 et 7 couches SZe- 
cryolithe. — Des miroirs à couches alternées SZn-cryolithe ont déjà 
été réalisés par évaporation dans le vide par M. Banning (28) en tant 


signaler que la réflexion est sensiblement complémentaire de Ja 
transmission sans eflectuer de mesures d'absorption. 

“« La connaissance précise de l'absorption n’a pas grande importance 

pour les miroirs à trois couches en 1/4 dont la iéflexion ne dépasse 

guère 0,65. La transparence & de l’étalon reste en effet au-dessus 


de 0,8 (chapitre Ier, $ 2, fig. 2) même pour une absorption de l’ordre 


de 0,03. Une telle absorption devient au contraire gênante pour 


des miroirs à facteur de réflexion plus élevé à 5 ou 7 couches (Pour : 


R— 0,90 une absorption À — 0,025 fait tomber & à 0,55). 
Comme l’augmentation du nombre de couches de sulfure de zine 
va justement faire croître l'absorption, il y a lieu d'étudier expéri- 


mentalement en détail l'absorption de tels miroirs en fonction du. 


nombre de couches et de la longueur d’onde. 
- Avant de donner des résultats numériques, précisons que l’absorp- 
tion d’une couche de SZn dépend beaucoup de la pureté du produit 
évaporé et de la conduite de l’évaporation. 

Le sulfure utilisé dans nos expériences est un sulfure de zinc phos- 
‘phorescent, contenant es traces de cuivre. La phosphorescence dis- 
paraît d’ailleurs pour les couches minces déposées par évaporation. 
n’est pas bien conduite, aussi allons-nous préciser les conditions 
‘exactes de la préparation des couches. Le SZn est placé à l'intérieur 
d’une nacelle de type spécial en molybdène (fig. 21 bis). Dès que la 
pression atteint 10 * de Hg, la nacelle est chauffée au rouge cerise 
pour un dégazage préliminaire du produit. Il est avantageux de 
suivre la pression au moyen d’une jauge de Penning ; vers la fin du 
dégazage, on peut alors observer, entre les électrodes de la jauge, une 
lueur pourpre qui montre bien qu'il ne s’agit ni de vapeur d'eau ni 
d'air dégagés sous l’action de la chaleur. Peut-être s agit-il de soufre 
en excès. Par élévation de la température du creuset progressivement 
jusqu’au rouge blanc, la lueur pourpre s'intensifie tandis que la pres- 
Sion se maintient au voisinage de 107* mm. Le dégagement cesse 
ensuite presque brusquement et l'indication de la jauge de Penning 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Janvier-Février 1991). a 


ra 


# 
Er 


à" 


re 


que filtres colorés ou séparateurs de faisceaux. Cet auteur se borne à 


4 . . CPC « ss 
lon manœuvre le miroir A de la position 1 à la position 2. Pour les 


L'absorption peut augmenter considérablement si l’évaporation 
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tombe au-dessous de toute valeur mesurable. L'évaporation se pro- 


duit alors et de bonnes couches de SZn sont obtenues si ou évite 


toute surchauffe. La forme du creuset permet justement de chauffer 


le sulfure uniformément et de se ‘tenir à la température la plus basse 


du creuset compatible avec une vitesse suffisante d'évaporation (par 


SSSSSSSSSSSSESSSSSSSSSSS SEEN, 


Fig. 21 bis. — Creuset pour évaporation de sulfure de zinc. 


‘ 


exemple, une couche en X/4 est obtenue en une minute environ pour. 


une distance d’ évaporation de 30 cm.). Le résidu de sulfure contenu 
dans le creuset, après une évaporation, ne peut être utilisé pour une 


opération ultérieure sous peine de donner des couches beaucoup plus. 


absorbantes. 


RA 


4000 - 5500 song PSS A 


Fig. 22. — Réflexion et absorption de miroirs 
à 5 et 7 couches alternées sulfure de zinc-cryolithe. 


s 
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En observant toutes ces précautions, on obtient des couches de 
sulfure de zinc dont les propriétés sont assez bien reproductibles. La 
figure 22 illustre les résultats obtenus pour des miroirs sulfure de 


minc-cryolithe à 5 et 7 couches à peu près égales à 1/4 pour À —4 800 À. 
L’absorption devient appréciable au-dessous de 5 300 À. surtout 


Pour le miroir B71, où elle atteint 0,065 pour À — 4 400 À. Une telle 
ouche n'est pas meilleure qu’une couche d'argent fraîchement 
déposée pour cette longueur d'onde, 


1— 4358 Ag R— 85,7 0/0 A— 6,4 0/0 
À = / {oo B71 R-=87;9 0/0 A—6,5 o/o 


… (Il est probable que cette absorption pourrait être encore diminuée 
bar l’emploi de produits plus purs que ceux dont je disposais). 

Par contre, une couche quintuple comme B51 est nettement moins 
#“bsorbante qu’une couche d’argent de même facteur de réflexion, 


même pour À—/ {oo À. 


1= 4 358 Ag R— ;5 0/0 A—7 ofo: : 
\ — 4 oo B51 R=— 75 o/o A — 4,5 0jot 1 


La réflexion sélective des miroirs SZu-cryolithe à couches égales 
me permet pas à un seul étalon interférentiel de couvrir tout le spectre 
Wisible. Par exemple, si nous désirons obtenir des anneaux de 
finesse 10 de 4 000 à 6500 À, il nous faudra des miroirs de facteur de 
réflexion supérieur à 0,73 dans toute cette région spectrale. Les 
courbes expérimentales de la figure 23a montrent qu’on peut cou- 
Yrir ce domaine spectral au moyen de deux miroirs à cinq couches 
égales, en À/4 pour 4500 et 5 700 À environ. La figure 23b, donne la 
transparence G des étalons correspondants ainsi que la transparence 
d’étalons argentés pour des couches d’argent fraîches qui ont Ja même 
réflexion maximum que chacun des deux miroirs SZn-cryolithe. 
L'avantage reste nettement aux couches non métalliques. Le temps 
de pose est divisé par deux et la conservation des couches est excel- 
lente, comme nous avons pu le constater par des observations portant 
Sur une durée d’une année. Leur solidité mécanique est également 
très supérieure à celle des couches d'argent. | As 
* Il est possible d'obtenir des miroirs peu sélectifs en réalisant 
volontairement des couches inégales. Le miroir B51 a été ainsi réalisé 
avec des couches élémentaires en X/4 pour des longueurs d’onde 
comprises entre 4 300 et 5 200 À environ. La courbe R— /(à), fig. 24; 
met bien en évidence l’aplatissement du maximum par Fapporee 
miroir B52 à couches égales. En même temps, le facteur de réliexton 
maximum est abaissé, comme prévu. Il doit être possible de réaliser 
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SZn 


verre 1 air 
"LC 


cryolithe 
miroir à 5 couches 


ot | 
4000 5000 6000 À 
Fig. 236. 
Fig. 23. — Réflexion des miroirs et transparence des étalons 


correspondants pour deux miroirs à 5 couches alternées SZn-cryolithe. 


Epaisseur de chaque couche élémentaire 1/4 pour } — 4 500 et 5 700 À. 
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es miroirs du type haut indice, bas indice dont le facteur de 
éflexion reste sensiblement constant dans un intervalle spectral 


pos à 2000 A. Nous avons tenté quelques essais dans cette voie 
t obtenu des résultats encourageants. Cependant, une étude systé- 


R 


4000 4500 5000 5500 


matique à la fois théorique et expérimentale reste à faire pour déter- 
miner les épaisseurs des couches élémentaires qui donnent les 
meilleurs résultats. Nous n'avons pas entrepris cette étude car les 
résultats obtenus avec des miroirs tels que B51 se sont montrés déjà 
suffisants pour les besoins des études interférométriques en cours. 


III. — CoucEes MÉTALLIQUES SEMI-TRANSPARENTES, 
AMÉLIORÉES PAR DES COUCHES MULTIPLES NON ABSORBANTES 


“ 


Nous avons obtenu d’excellents résultats à l’aide de couches semi- 
ransparentes d'argent recouvertes de couches bas indice, baut indice 
ômme la cryolithe et le sulfure de zinc. L’absorption peut ainsi être 
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réduite à 0,02 pour des facteurs de réflexion dépassant 0,95 si € Li 
nécessaire. 

L'amélioration du facteur de réflexion d’un métal massif à l’aide. 
de couches minces de matériaux non absorbants a déjà fait l’objet de 
nombreux travaux (29), (30), (23), mais il ne semble pas que les pro= 
priétés des couches métalliques semi-transparentes recouvertes de 
matériaux non absorbauts aient été étudiées jusqu ‘ci, n1 leur emploi 
préconisé en interférométrie. Nous allons donner les éléments théo- 
riques du calcul de ces couches, les résultats expérimentaux obtenus 
ainsi que leurs applications particuhères en interférométrie. 


$ 4. Propriété générale d’une couche semi-transparente abscrbante,. 
recouverte de couches non absorbantes (sous incidence normale). — 


PAPE ON à F 
a) Nous allons montrer que la quantité ——% pour un tel système est 


un invariant pour une couche absorbante donnée, quels que soient lew 


n2 n n2 n4 ï 
To — = c: 
Ro | "> Le +R Ÿ 
A 1 8’ |A 
S" s” SF S’ 
a b c À 
Fig. 25. | 
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nombre, l'épaisseur et l'indice des couches transparentes ajoutées, 
pourvu que les milieux encadrant la couche absorbante restent les. 
mêmes. En effet, la couche mince absorbante et réfléchissante C peut 
être fictivement rem placée par une surface de séparation S’ de même 
ftéteur de réflexion R, suivie d’une couche absorbante S” non réflé- 
chissante. L'énergie qui traverse S’, non absorbante, est propértion= 
nelle à (I —R;). L' absorption de S” peut être caractérisée par le cos 
ficient à tel que la transmission s’écrive : 


To = Al =R,) (Gg.2657). é 

Supposons maintenant la couche C recouverte de couches . 
absorbantes A et B (fig. 250). En vertu de la remarque précédente, 
l'ensemble des couches (b) peut être remplacé par un ensemble 
fictif (c) de mêmes facteurs de transmission T et de réflexion R. Le 
principe de la conservation de l'énergie indique que la fraction 
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(1—R) de l'énergie incidente traverse S'. Cette fraction sera partiels 
lement absorbée par S’ suivant la relation : 


T=02(1—R) 
et : L'—= A — > — 


Si les milieux transparents qui encadrent la couche absorbanté 
sont les mêmes que dans le cas initial de la couche absorbante 
unique. 

Cette dernière condition est indispensable, car l'absorption d'une 
couche métallique d'épaisseur donnée dépend des indices des milieux 
qui l’encadrent. Elle dépend, en outre, du sens de la lumière inci- 
dente ; aussi la propriété qui vient d’être établie pour des rayons inci- 

dents côté couches multiples non absorbantes, ne reste-t-elle pas’ 
valable pour les rayons qui tombent d’abord sur la lame absorbante.' 
A fortiort, élle ne vaut pas non plus pour les couches multiples’ 
comportant plusieurs couches absorbantes. : 

b) Etudions maintenant le problème au point de vue phases. | 

Puisque les deux rôles : réflexion et absorption de la couche 
“absorbante sont séparés par la pensée, la surface de séparation S/; 
fictive, uniquement semi-transparenté sans absorption ne peut don: 
ner, par réflexion, un changement de phase autre que o ou x. La 

“couche réelle absorbante donnait, au contraire, un changement de 
“phase + différent de ces valeurs. Pour en tenir compte, il suffit de 
* donner à la couche fictive B' une épaisseur convenable, différente de, 
“celle de la couche réelle B. Cela n’altère en rien les conclusions pré: 
*cédentes relatives aux intensités réfléchies, transmises et absorbées., 


$ 2. Choix du type de couche. — L'importance, en interférométrie,. 
de la conservation de T/I— R est évidente puisque la transparence 
* d'un étalon interférentiel s'exprime justement par l'expression : 

b ï ne 
O — (5) : 

Pour obtenir une diminution de l'absorption d’un miroir semi- 

\transparent métallique, il suffira de le recouvrir de couches non 

*absorbantes choisies de telle façon que R soit augmenté; T diminue 


alors et puisque 5 = pr = C5 se conserve et À diminue 
* dans les mêmes proportions que T. cie 

Pour prévoir les propriétés d'un tÿpe de couche déterminé on. 
_calculera R sans se préoccuper de la transmission et on aura A 


. ensuite, à partir de la valeur de R trouvée. 
a) Pour choisir le type de couche multiple destinée à augmenter R, 


on pourra donc se reporter tout d'abord aux études déjà faites 
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concernant les métaux à: l’état massif. On constate qu'une seule 
couche, même d'indice élevé ne saurait augmenter R de façon 
notable. D’après F. Abelès (29), une couche d'indice 2,4 (TiO»:) 
déposée sur un miroir massif d'aluminium avec une épaisseur cal- 


culée pour donner à R sa valeur maximum (1=— 5 460 À) élève le 
facteur de réflexion de 0,902 à 0,914. Dans les mêmes conditions, un 
miroir de chrome passe de R,— 0,66 à R—0,68, soit un gain insigni- 
fiant. A partir de deux couches, une de bas indice, une de haut indice, 
l'accroissement de R peut devenir considérable pour des épaisseurs 
convenablement choisies (29). Un miroir de chrome recouvert d’une 
couche d'indice n—1,35 suivie d’une couche d'indice 2,4 passe de 
FRi=—0,66 à R— 0,88. 

Bien qu'on puisse envisager, comme cela a été fait pour l’alumi- 
#ium, des couches quadruples telles que MgF,-TiO,;-MgF;-Ti0:, 
les résultats précédents pour une double couche sur métal massif 
nous montrent qu'il sera inutile d’aller aussi loin pour les besoins de 
l'interférométrie. 

Puisque le métal le moins absorbant aux facteurs de réflexion 
élevés est l’argent, et puisque nous avons choisi la cryolithe et je 
 sulfure de zinc pour les couches multiples non métalliques déjà réa- 
lisées, nous aboutissons au type mixte : 


Argent-cryolithe-sulfure de zinc. 


La méthode de calcul par récurrence exposée pour les couches non 
absorbantes (chap. IIT, I, $ r} suffit pour nous permettre de con»iître … 
les performances maxima de telles couches. Nous pouvons, en eftei, … 
remplacer la couche métallique d'Ag par une couche nctive de même 
facteur de réflexion et supposer que le changement de phase à la 
réflexion sur cette couche fictive est x. La couche triple de facteur 
de réflexion maximum sera alors constituée par la couche fictive 
recouverte de deux couches d'épaisseur 1/4 de cryolithe et sulfure de 
zinc, cas déjà traité. | 

Soit, par exemple, une couche d’argent d'indice n— 0,18 — 3,677 
et d'épaisseur 29 mu placée entre deux milieux d’indice 1,5 et 1,35. 
Le facteur de réflexion calculé pour les rayons incidents côté | 
indice 1,39 vaut R; — 0,766 avec Ta — 0,160 et A5— 0,074. 

En conservant les notations du chapitre II, I, Siona: 


r'—=1\0,766 —— 0,999 
r'= 0,924 et R — 0,93. 


La conservation de T/I—R donue T — 0,048 et À — 0,022. 4. 
Nous avons pris soin de prendre pour R, et T, les valeurs calculées 
pour une couche d’argententre verre et cryolithe, Expérimentalement, 
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‘seules les valeurs de R et T relatives à une couche d’argent placée 


‘æntre verre et air seront accessibles. Nous allons préciser l'écart pour 


les miroirs d'argent pratiquement utilisés, c'est-à-dire d'épaisseur 
“Ææomprise entre 20 et 4o my. 

Le calcul graphique de P. Cotton (23) relatif à la couche de 29 mu 
donne (pour À—5 780 À) : 

Verre-argent-air : Ry—0,801; To—0,138 ; To/l — Ro — 0,693 et 
6 — 0,48. 

Verre-argent-cryolithe : R—0,766 ; To —0,160 ; Ti/I— R—0,684 
net E — 0,47. 


L'erreur faite en prenant pour T/L— R, les valeurs relatives à la 


#Æouche verre-argent-air n’est guère supérieure à 1 0/0, c’est-à-dire, 
bien inférieure aux erreurs d'expérience. 

On voit que pour l'exemple choisi, l’absorption 0,022 de la couche 
“l'argent améliorée par la double couche cryolithe-SZn est sensible- 
ment le tiers de l'absorption 0,061 de la couche d'argent nu. 

b) Calcul de l'épaisseur de la couche de cryolithe. — Le facteur 
de réflexion d’un ensemble de couches est, en général, maximum 


N 
S 


Fig. 266. . 
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Jorsque les rayons qui proviennent de la première REA A 
cune des surfaces de séparation sont en phase; or, le éphasag 


éntre deux rayons réfléchis dépend à la fois de l’épaisseur optique 
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des couches et des changements de phase à la réflexion. Lorsque ces 
changements de phase sur les surfaces de séparation successives sont à 
alternativement 7, 0, x, 0..., comme pour les couchés haut indice, 
bas indice, haut indice, etc.…., toutes les couches doivent avoir une 
épaisseur optique de à/4. Dans notre cas, si la couche semi-transpa- 
rente d'argent donnait à la réflexion un changement de phase x, Ian 
gouche de cryolithe devrait avoir une épaisseur de À/4 comme pour” 
les miroirs composés uniquement de cryolithe et de sulfure de zine. 
En réalité, la couche d’argent donne un changement de phase © qui, 
aux épaisseurs considérées (20 à 4o my). est toujours une avance. 
Pour déterminer l'épaisseur de la couche de cryolithe qui donne le 
maximum de réflexion, considérons le cas d’une double couche 
eryolithe-SZn (fig. 26a) déposés sur une surface S dont nous choisise" 
sons les propriétés. Supposons, tout d’abord, que la réflexion K surS 
se fasse sans changement de phase. Pour que les amplitudes des. 
rayons IL-JM-KN s’ajoutent, il faut que la couche de cryolithe ait une 
épaisseur de *1/2, de manière que la différence de marche entre JM 
et KM soit un nombre entier de X. ; 
Supposons maintenant que la réflexion se produise en K' sur une 
couche métallique. Nous introduisons ainsi une avance ©; pour que” 
la différence de marche entre JM et K'’N’ soit encore Æ), 11 faut 
compenser cette avance + par un retard équivalent causé par un 
déplacement « e » de la surface S en S'. Le chemin optique pour K'N®" 
est ainsi augmenté de : 


n(PK' + K'Q)=—2ne 
ane AS x CE \ 
PART d'où He ie red AE 
ne représente l'épaisseur minimum à donner à la couche de cryolithe 
(k— 0). Pour les couches d'argent envisagées v est une avance infé-. 
rieure à x (31); (a couche de cryolithe sera donc d'épaisseur infé= 
rieure À X/4. È 
\ On peut évaluer + par le calcul, mais cela suppose la connaissance. 
de l'indice complexe dé l'argent pour chaque épaisseur et chaque. 
longueur d'onde. Cependant, pour les couches d'épaisseur supérieure” 
à 20 my. que nous désirons utiliser, on peut supposer avec une bonne. 
approximation que les constantes de l’argent en couches minces sont. 
celles du métal massif (31). Dans ces conditions, le calcul peut nous 
permettre de préciser l’ordre de grandeur de la variation de À avec. 
Vépaisseur de la couche. 
Le tableau ci-après donne les résultats obtenus par voie gra 
phique (méthode P. Cotton) pour \— 5 780 À : n—0,18 — 3.677. | 
La couche d’argent est placée entre des milieux d'indices 1,5. 


et 1,35. Les valeurs de R et + sont relatives à des incidents côté bas 
indice. ï 
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Epaisseur ; Epai 
de la couche d'argent Ro Degrés de ctpolihé fo 
Col - 0,94 1410 05:106 À —= BU 
29 mt |. 0,76 137 0,100 À — À/5,25 
22 mL 0,63 1340 0,186 À — À/5,4 


Pour un milieu de bas indice différent, les valeurs de À ne change- 
raient pas beaucoup. Voici, en effet, à titre indicatif, les valeurs de 
92 (couche opaque) suivant lindice du milieu en contact avec l’ar- 


® gent, toujours-pour À —5 780 À : 


_ Argent-air : 7 —1 pX0 —1509—0,415X. 
Argent-cryolithe : na — 1,35 p20 —1410 = 0,392À. 
Argent-verre : 7 — 1,5 po — 1350 — 0,376À. 


En résumé, les considérations théoriques et les calculs effectués à 
parür des valeurs communément admises pour les constantes de 
l'argent nous font prévoir une absorption réduite à 2 o/o et des fac- 
teurs de réflexion pouvant atteindre 98 o/o pour des couches d’argent 

- améliorées au moyen d’une couche de cryolithe d'épaisseur comprise 
entre À/5 et À/5,5 et d’une couche de SZn d’épaisseur }/4. 


$ 3. Mesures des facteurs de réflexion élevés. — Pour calculer la 
- transparence d’un interféromètre Fabry-Pérot, on a besoin de 
» connaître les facteurs de réflexion des couches semi-transparentes 
* avec une erreur d'autant plus petite que leur valeur est plus élevée. 
“ En effet, R inteivient en dénominateur de l'expression () et si 
nous commettons une erreur de 0,04 sur R—0,90, il en résulte une 
erreur de plus de 20 o/o sur € ; aussi avons-nous dû réaliser un 
appareil spécialement adapté à la mesure précise des facteurs de 
réflexion supérieurs à 0,90. 
» Cet appareil, dont le schéma est indiqué (fig. 27), s'inspire de la 
méthode imaginée par Fabry et Buisson : on mesure visuellement 
 l’affaiblissement d’un faisceau qui a subi N réflexions successives sur 
“ je miroir dont on veut connaître le facteur de réflexion. Nous avons 
utilisé un procédé différent de celui de Fabry et Buisson pour la 
. mesure de cet affaiblissement. 
Les deux lames A, identiques, sont les galets d’étalon interférentiel 
à mesurer. Elles sont placées entre une lunette et un collimateur 
réglés pour l'infini. Après un réglage convenable de l'orientation des 
‘miroirs À, on peut observer une succession d'images A1A2A3A,A5... 
dont l'intensité décroit suivant une progression géométrique de rai- 
son R?. 
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Si nous plaçons maintenant un couple de lames planes B identiques 
entre elles et de facteur de réflexion p derrière les lames A, nous obte- 
nons de nouvelles séries d'images qui sont géométriquement la repro- 
duction de la série A; A:4:4,A:... et qui sont dues aux réflexions mul- 
tiples sur les lames B. Pour une orientation quelconque des lames de 
comparaison B, on obtient, par exemple, l’aspect de la figure 27b. 


Fe us 
#ource 


Collimateur Lunette 


Fig. 27a. 


ElTDUUONUONO 


B, B2 B3 
Fig. 27c. 


Fig. 27. — Appareil de mesure des facteurs 
de réflexion supérieurs à 0,90. 


Les intensités des images A,B,B, ainsi que ABB; sont en progres- 
sion géométrique de raison p?. 

On va comparer visuellement B; à Ax. Pour cela, on règle la lar- 
geur de la fente F ou l'orientation des lames A, de façon à obtenir 
des images A;A:4:... séparées par des espaces obscurs de largeur 
égale à la largeur des images. On règle ensuite les lames B de 
manière que l’ensemble B;,B;B:... soit sur la même horizontale que. 
A1A2A3... (fig. 27c). La rotation d’une des lames B autour d’un axe 
vertical fait alors défiler B, successivement entre A2A3 puis A:A;, etc. 
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Quand on a obtenu la position de B, telle qu'on observe l'égalité des 
éclairements de B, et d’une des deux images A qui l’entourent, on 
peut écrire : 


RS —p? soit Re? 


puisque le rapport des éclairements de A, et B, est 0? (sur la bgure 27c 
B; a la même intensité que A,, soit N—4). Le facteur de réflexion 
des miroirs auxiliaires B n’a pas besoin d’être connu avec précision ; 
par exemple, si N—10 et si p est connu à 1 o/o près, l'erreur sur R 
provenant de o sera 0,1 0/0. 

L'appareil dont le principe vient d'être,exposé, a été réalisé de 
façon à permettre des mesures rapides, en quelques minutes. La 
source monochromatique, une lampe à vapeur de mercure à haute 
pression munie d’un filtre, éclaire une fente F de quelques dixièmes 

de millimètre de large et de 1 mm. de hauteur maximum. Le colli- 
mateur et l'objectif de la lunette sont des achromats de distance 
focale r70 mm. et de 30 mm. de diamètre. Les lames A et B sont 
montées sur des consoles munies de porte-lames orientables par vis 
micrométriques. Les vis commandant l'orientation autour d’un axe 
vertical pour le réglage d’écartement des images A,A2... et le défile- 
ment de B,B:B;:... sont actionnées à distance par l'observateur, ce qui - 
permet un réglage très rapide. ; 
+ Les images parasites, très nombreuses, qui résultent des réflexions 
sur les surfaces air-verre des lames A et B sont toutes rejetées hors 
‘du champ de mesure vers le haut ou vers le bas si on prend soin de 
rendre horizontale l’arête du prisme de petit angle que constitue 
chaque lame A et B. à 
Cet appareil permet des mesures de précision sans la moindre 
‘régulation du courant d'alimentation de la source de lumière. On à 
peut mesurer facilement à 1/500 près le facteur de réflexion d'un, 
“miroir semi-transparent pour lequel R — 0,94. 


 S$ 4. Résultats expérimentaux pour des couches : Ag-cryolithe SZn. 
— Les couches étudiées ont été préparées au moyen de l’évaporateur 
spécial décrit au début du chapitre IT. Leur solidité et leur consérva- 
‘tion se sont montrées excellentes pour l'usage interferométrique, 
comme nous avons pu le constater sur une durée d’une année. La 
“couche de cryolithe protège bien l'argent du sulfure de zinc. qui ne 
‘provoque aucune attaque comme on aurait pu le craindre a priori. 

… Facteurs de réflexion obtenus. Conservation de TR. — L'ést 
périence a montré qu'une assez grande latitude pouvait être prise 
“dans le choix de l'épaisseur de cryolithe. Par exemple, nous avons 
“obtenu d'excellentes améliorations du facteur de réflexion sur des 
“couches d'Ag de R;—0,80 environ à l'aide de couches de cp 
d'épaisseurs comprises entre X/4 et 1/8 (1—5 460 À). Cette tolérance 
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est due au fait qu'on se trouve au voisinage d'un maximum très 
aplati de la courbe R—/{e). Rappelons que nous avons trouvé par 


le calcul pour 1—5780 A une épaisseur optimum de cryolithe | 
e—)/5,25 pour: la couche d'Ag d'épaisseur 29 mÿ (Ro — 0,76), ce 
qui correspond tout à fait aux ordres de grandeur des épaisseurs en 
donnant de bons résultats expérimentaux. 

Voici, à titre d'exemple, les résultats concernant une couche mul- 
tiple : verre-Ag-1/8 cryolithe-à/4 SZn-air : 


OR a T R+ET Contr. 
Verre-Ag-air. . . . .| 0,86 0,08 0,94 0,40 21 
Verre-Ag-À/8 À/4 SZn. .| 0,g:9 | 0,041 0,98 |0,43 Br 


Nous avons calculé les valeurs optima de R et T correspondant à 
la couche expérimentale R; — 0,86 : : 
Verre-Ag-air : Rç— 0,86 mesuré. 
Verre-Ag-cryolithe : R; = 0,835 calculé graphiquement d’après Ro. 
Verre-Ag-\/5 cryolithe }/4 SZn : R—= 0,95 calculé. 
La couche de cryolithe étant un peu trop mince, le facteur de 
- Iréflexion maximum n’est pas atteint; nous avons cependant déjà un 
excellent miroïr semi-transparent avec À —0,02 au lieu de A, — 0,06. . 
La conservation de T/I— R est vérifiée aux erreurs d'expérience 
près, qui sont très supérieures à l'erreur de 1 0/0 commise en prenant 
pour To/1— Ro la valeur relative à la couche verre-Ag-air au lieu de 
la couche verre-Ag-cryolithe. 


S5. Application à l’étalon Fabry-Pérot des couches d'argent amé- 
Jiorées. — La conservation de T/I— R, quand on remplace une 
couche d'argent par une couche triple Ag-eryolithe-SZn, nous montre 
que la transparence de l’étalon ne pourra, en aucun cas, dépasser ja 
transparence maximum des couches d'argent. Mais la même transpa- 
rence étant obtenue pour des facteurs de réflexion plus élevés, Ia 
courbe @—/f(R) relative aux couches d'argent améliorées sera 
déportée vers la droite, comme l'indique la figure 30. Ë 

Nous pourrons utiliser des miroirs dont le facteur de réflexion 
atteint 0,94 ou 0,95 pour des transparences de l'ordre de 0,3 à 0,5. 
De telles couches nous permettent d'espérer une excellente résolution 
et un contraste considérable. Nous verrons, dans la troisième parte, 
que les défauts des lames de l’étalon limitent alors les possibilités et 


que des facteurs de réflexion aussi élevés ne sont utiles que pour des 
surfaces de qualité exceptionnelle. 
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.… S 6. Application aux filtres interférentiels (32) (33) (34) (35). — Un 
Bltre interférentiel est un étalon de Fabry-Pérot de très faible épais- 
seur, quelques longueurs d'onde tout au plus. 

Les filtres classiques sont constitués par une couche d’un fluorure 
transparent (cryolithe-FLi-F,Mg), d'épaisseur bien uniforme. comprise 
entre deux couches identiques d'argent ou d'aluminium (Hig. 28). 

Les irrégularités de surface du verre n’ont pas de répercussion sur 
la qualité du filtre, puisque la couche de fluorure, qui remplace ici La 
couche d'air de l’étalon interférentiel épouse les irrégularités et reste 

d'épaisseur bien constante. Nous pouvons donc tirer parti, sans limi- 


Fluorure Fluorure 


2 


ANA 


Fr He ou 
Ag 
Fig. 28, Fig. 29. 
Fig. 28. — Filtre interférentiel classique. 


Fig. 29. — Filtre à sélectivité améliorée : remplacement de chaque 
couche d’argent par une triple couche Ag-ceryolithe-SZu. 
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tation, des qualités exceptionnelles des couches triples Ag-cryolithe- 
PSZAn. | È 

De même que nous avons remplacé la couche d'argent d'un étalon 
Linterférentiel par une couche triple d'argent amélioré, nous pouvons 
remplacer chaque couche métallique d’un filtre interférentiel par 
une couche d'Ag amélioré. La constitution du filtre à 7 couches ainsi 
-obténu est schématisée figure 29. LA Ne |: 
… Voici les caractéristiques d'un des filtres améliorés réalisés dans 
notre évaporateur : 


200 
Longueur d'onde moyenne de la bande passante . 5 380 À 

; sui à mi - 80 A 

Largeur de bande à mi-hauteur . é 
. 0,2 


Transparence maximum 
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On peut facilement calculer, à partir de ces résultats expérimen- 
taux, les caractéristiques des couches métalliques simples du fltre 
_ classique fictif équivalent; on trouve: R— 0,955, {— 0,023, soit 
pour chaque couche triple (verre-Ag-cryolithe-SZn-cryolithe), une 
absorption A —0,022. Ces résultats coïncident bien avec ceux déjà 
obtenus lors de l’étude directe de telles couches triples. 
Si nous comparons la largeur de bande de ce filtre amélioré avee 
celle d’un filtre classique de même transparence (filtre Ag-cryolithe-Ag 
de transmission 0,25 avec des couches d'argent: To—0,90, Rs —0,05}, 
nous constatons que nous avons gagné un facteur deux. 


$ 7. Application aux franges localisées. Etude des surfaces. — Les 
franges localisées entre surfaces semi-argentées ont été, dès l’origine, 
utilisées pour l’étude des surfaces et la mesure des très faibles épais- 
seurs (31) (36) (Méthode de Wiener, 1887). La finesse de ces franges. 
localisées augmente avec le facteur de réflexion des couches semi- 
transparentes, suivant la même loi que la finesse des anneaux à 
l'infini de Fabry-Pérot ; pour déceler de très petites dénivellations, 
on a donc intérêt à utiliser des facteurs de réflexion aussi élevés que 
possible compatibles avec une luminosité suffisante pour permettre 
l'observation visuelle ou photographique. Tolansky et ses élèves ont” 
récemment développé les applications de telles franges localisées (37 
à 41). Ils utilisent des couches d’Ag de réflexion maximum, c'est-. 
à-dire, presque opaques. La tran-mission est alors 1/1 000 ou même 
1/10 000 et la source monochromatique doit être extrêmement bril-" 
lante, d’où l'emploi d’une lampe à vapeur de mercure à haute pression * 
donuant des raies spectrales larges. Dans ces conditions, la finesse 
des franges n’est conservée que pour les très faibles ordres d’inter- * 
férence p< 10, par exemple, et les surfaces à étudier doivent se” 
trouver presque au contact. FE 
Si nous remplaçons les couches d’argent presque opaques par des 
couches d'argent améliorées, nous pouvons atteindre un facteur de. 
réflexion supérieur à celui de l'argent massif, tout en conservant une, | 
transparence notable de l’ordre de 0,2, c’est-à-dire, que nous pouvons 
dépasser la finesse des franges de Tolansky (5 de l’ordre de 5o) sans u 
avoir besoin d’une source de brillance exceptionnelle. | 
Une lampe à vapeur de mercure à basse pression donnant des raies. 
fines, nous permettra même d'opérer avec des ordres d'interférence 
‘élevés, par exemple, quelques 1/10 mm. d'épaisseur (p —4 000). 
Nous avons utilisé les couches triples Ag-cryolithe-SZn à très haute - 
réflexion : 0,95 à 0,97 pour l'étude des défauts de surface de lames 
d’étalons interférentiels et nous avons pu déceler ainsi des irrégula- 
rités locales inférieures à à/100 sans difficulté particulière dans 
_ lobservation des franges localisées (voir planche IT). 
Bien que cette application sorte du domaine que nous nous étions 
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| a) Lames d’étalon 70 mm., couche complexe. 
Ag-cryolithe-SZn. Les irrégularités locales sont inférieures à )/150. 


b) Lames de verre, bon poli, mauvaise planéité. 
Couche complexe : Ag-cryolithe-SZn R — 0,99. 
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proposé d'étudier, signalons aussi l'intérêt des couches d’Ag amélioré 
pour les étalons par réflexion et pour les franges localisées observées 
par réflexion. 


ConcLusioNn 


Nous avons entrepris la réalisation de miroirs semi-transparents 
aussi peu absorbants que possible en vue de l’étude des raies faibles 
et, plus particulièrement, des satellites faibles dans le visible, On 


TN 


Scouches 


Zn Cryolith 


À = 5780 


0,9 10 
: largeur des 
% Y% 0 Yo %o anneaux 


Fig. 30. — Transparence d’un étalon interférentiel en fonction du facteur 
de réflexion des lames et de la finesse des anneaux pour différents types 
de couches semi-transparentes. 


peut dire que le but proposé a été atteint pour les facteurs dress 
inférieurs à o,9o (aux longueurs d'onde supérieures à 4 500 À) à l’aide 
des couches multiples du type cryolithe-sulfure de zinc. Cependeis 
une étude resterait à faire si nous désirions obtenir de tels miroirs à 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Janvier-Février 1951). 5 
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facteur de réflexion sensiblement constant dans un large domaine de 


longueurs d'onde dépassant 1 500 A. 

Aux facteurs de réflexion élevés, un progrès important a été 

accompli par l’'émploi des couches Ag-cryolithe-sulfure de zinc, dont 
l’absorption reste seulement de l’ordre de 2 0/0. La figure 30 résume: 
les performances des nouveaux miroirs semi-transparents préconisés 
par rapport aux miroirs classiques d’Ag ou d'aluminium. 
Enfin, signalons un point essentiel pour l'étude des raies faibles : 
les améliorations réalisées dans la transparence des étalons inter- 
férentiels autorisent l'emploi de plusieurs étalons en série sans perte 
prohibitive d'énergie, comme c'était le cas pour les couches métalli- 
ques classiques. 

Enfin, les propriétés exceptionnelles des couches d'argent amélioré 
nous ont suggéré leur application hors du domaine de l'interféro- 
métrie des raies faibles : filtres interférentiels améliorés, étalons 
_interférentiels par réflexion, étude des surfaces au moyen des franges 
localisées par transmission et par réflexion. 


TROISIÈME PARTIE 


INTERFÉROMÉTRIE À GRAND CONTRASTE 


CHAPITRE PREMIER 


$ 4. Equipement du laboratoire. — Nous allons donner quelques. 
détails sur les éléments qui nous ont permis de réaliser les différentes 
expériences décrites dans le cours de cette troisième partie. Nous 
passerons successivement en revue les sources de la lumière, l’en- 


semble dispersif, les récepteurs : plaque photographique ou cellule 
photo-électrique. 


19 SOURCES DE LUMIÈRES. — Pour étudier le contraste maximum 
accessible à l’aide d’un système dispersif donné, il nous fallait des. 
raies sans (pieds », ou encore, des raies avec satellites faibles et” 
d'intensité parfaitement connue. Nous avons utilisé plusieurs sources 
suivant les besoins. “ 

a) Tube à vapeur d'eau. — Un tube à décharge rempli de vapeur. 
d’eau sous une pression de l’ordre du millimètre de mercure donne 
principalement les raies de hydrogène. Si nous observons 
(en travers » le capillaire dans lequel passe la décharge, nous aurons 


cn NE à 


dt tal 
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æ côté des raies HaHÊ les raies du deutérium DaD£ 5 000 fois plus 
‘aibles que les raies de l'hydrogène, 

Si le tube est vu « en bout », le phénomène d’auto-absorption per- 
urbe ce rapport et les raies du deutérium peuvent apparaître comme 
Res satellites quelques centaines ou même quelques dizaines de fois 
lus faibles seulement que celles de l'hydrogène (43). 

b) Tube à krypton.— Sous une pression de l'ordre du millimètre 
à raie verte (5 570 À) du krypton ne possède pas de pieds d'intensité 
iupérieure à 1/300 à une distance de o,1 À du corps de la raie, même 
%our un tube vu « en bout » de 20 cm. de longueur à des intensités 
le courant de l’ordre de 0,5 ampère/cm?. Nous avons utilisé cette 
“ie pour étudier expérimentalement la répartition des éclairements 
Hans les anneaux d’étalons d'épaisseur inférieure ou égale à 


# mm. (44). 


c) Tube à mercure. — Bien que la raie verte (5 460 À) du mercure 
it complexe, les pieds sont extrêmement faibles à quelques 
Bixièmes d’angstrôm du corps de la raie quand elle est émise par un 
»rc à basse pression, comme l’arc « Cooper-Hewitt ». Nous avons 
Béterminé, par voie photographique, une limite supérieure des pieds 

pectraux de cette raie. Pour cela, nous avons utilisé le spectrographe 
“prisme liquide de Bellevue équipé du dispositif de M. P. Jacqui- 
Et (1) (3) pour éliminer la lumière parasite due à la diffraction dans 


e sens de la dispersion. 


Distance au centre 


Ë = nsité relative 
de la raie en angstrôms HE 


4 + 2 1/5 000 
| ME: 1/5 000 
1% + 0,5 1/1 000 
: 
= 0,p 1/1 000 
F TS 1/5 000 
er non mesurable 


ps . * F4 Ds ro? . 
‘Nous voyons que la raie verte 5 460 À pourra nous servir à étudier 
les contrastes jusqu’à 10* pourvu que la dispersion des étalons soit 
üffisamment petite (étalons de faible épaisseur). 


+20 MoNOGHROMATEUR ET ÉTALONS. — Le monochromateur, entière- 
nent construit à la Faculté des Sciences de Clermont-Ferrand, est un 
ppareil autocollimateur à deux prismes, de distance focale 200 cm. 


k d'ouverture //50. 


AATTE LE 


68 CHARLES DUFOUR 


J'ai pu utiliser plusieurs paires de lames d’étalon de 4o mm. de 
diamètre et une paire de lames de 70 mm. 

Les montures, à cales de silice fondue, sont une modification des 
montures d'étalon à grande ouverture, décrites par M. Duffieux en 
1933 (45) (fig. 31). Les lames d’étalon L, et L; sont tenues latérale- 


Fig. 31. — Monture d’étalon interférentiel. 


ment en trois points dans les anneaux d’acier A, et A. Les faces en 
regard de ces anneaux sont travaillées optiquement : la face de A, est 
plane, la face de l’anneau A, est une calotte sphérique de 10 m. de 
rayon de courbure. Ainsi le déplacement radial de la cale de silice C 


Fig. 31 bis. — Schéma du dispositif régulateur de pression. 
Diamètre du tube manométrique. ,. , . 12 mm. 
Hauteur du tube manométrique . j 100 Cm. 
Diameétredu, ta bourre 8o mm. 
Buse de la fuite F, diamètre . . , . . 1 mm, 

è diamètr 
Tube V, et Va Au UT Lu se: 
ongueur totale ARTE 250 cm. 


Réservoir O4 4 SUROR PR ATEN NES 2 |. 
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ermet un réglage grossier du parallélisme avant le réglage fin obtenu 
e façon classique par pression d’un ressort R. La distance des 
ames L;, L, peut être réglée, un peu au-dessous de l’épaisseur des 
alèés, de manière que les dilatations des cales et des ensembles 
nneaux À-lames L se compensent suivant la direction normale aux 
lames. 

Les étalons sont placés dans un cylindre vertical étanche en cuivre 
le 18 cm. de diamètre. La pression peut être maintenue constante ou, 
u contraire, peut varier continûment à l’aide d’un dispositif de pom- 
age spécial qui a été décrit en détail dans le Journal des Recher- 
Bhes de Bellevue et dont nous reproduisons ci-après le schéma 
Mis. 31 bis) (5). 
La pompe à palettes ayant réduit la pression dans l’étalon à quel- 
ques millimètres de mercure, le robinet R est fermé. La rotation du 
tambour enregistreur T soulève le contact mobile M, le courant dans 
Mélectro-aimant E est interrompu, la palette P revient au contact de 


Fig. 31 ter. — Enregistrement de la raie verte du mercure 

à l’aide du dispositif décrit fig. 31 bis. 
Etalon d'épaisseur 3,5 mm. Cellule 931 A. Durée de l’enregistrement 
_ 2 minutes. 


Y 


Sa butée ouvrant la fuite F qui laisse entrer l’air du côté de l’étalon, 
le mercure revient au contact de M et la fuite F est à nouveau fermée. 
Ainsi le niveau moyen du mercure reste sensiblement dans le plan 
horizontal de l'extrémité inférieure de M. Le caoutchouc de liaison 
entre les deux branches du manomètre est pincé en A afin de provo- 
quer un amortissement des oscillations libres du mercure. 

: Malgré la discontinuité de la fuite, la variation de pression dans 
l'enceinte contenant l’étalon reste régulière grâce à l'amortisseur 
formé par les tubes de petit diamètre V; et V2 et le réservoir C qui 
igissent de façon comparable à un filtre résistance capacité dans le 
filtrage d’un courant électrique continu ondulé. 
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L'enregistrement ne doit pas être trop rapide si on désire que la 
variation de pression dans l’étalon reste bien proportionnelle à la 
rotation du tambour. Dans les expériences faites, la vitesse maximum 
de rotation a été de l’ordre d’un tour pour deux minutes. 


“ 


3° RécerTEurs. — Les études entreprises à Clermont ont été faites 
uniquement par voie photographique. En 1947, à Bellevue, le labo- 
ratoire a été équipé à l’aide de cellules photo-électriques à multipli= 
cateur R. C. A., de types IP21, 931A, IP22, IP28, et nous ayons pu 
effectuer des enregistrements avec des échelles linéaires d'intensité et 
de longueur d'onde au moyen du système à pression variable déjà 


signalé. 


CHAPITRE II 


L'étude de satellites faibles exige l'emploi d'un étalon à grand 
contraste, c’est-à-dire, de contraste supérieur à 100. Le résultat ne 


O— 


sl- 


Fig. 32. — Satellite d'intensité relative 1/200. 


Etalons de facteurs de réflexion 0,5, 0,7; 0,9. 
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pourra être obtenu qu’à l’aide de miroirs semi-transparents À facteur 
ble réflexion élevé. La figure 32 donne, en ordonnées logarithmiques, 
Maspect théorique pour un satellite d'intensité relative 1/200 situé 
œntre deux anneaux, pour des facteurs de réflexion des lames 
D -0,).0,7, 0,0. Rate 

Remarquons que la mise en évidence d’un satellite faible sur un 
#ond d'intensité donnée sera d’autant plus facile que la finesse de 
Panneau sera plus grande. , 

En fait, l'obtention de grands contrastes à l’aide d’un étalon 
nique se heurte à un certain nombre de difficultés et les valeurs 
théoriques ne sont jamais atteintes dans la pratique. Nous allons 
successivement montrer les obstacles qui se présentent. 


 S 4 — L'existence d’un « fond »entre deux anneaux est une consé- 
#uence de la loi de décroissance des faisceaux qui interférent après 


0.80 0902 2 _ US = 


Fig. 33. — Transparence d'un étalon interférentiel en fonction 
ntraste 1 iffé Des che i- 8. 
du contraste théorique pour différents types de‘couches semi-transparente 
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traversée de l'étalon Fabry-Pérot. La série d’Airy donne, pour l’inten- 
sité minimum du faisceau résultant : 


3 I 2 
T2 _f{ 1—R \? M ONE 
rc à 


On peut théoriquement augmenter le contraste € autant qu'on le. 
désire en utilisant des miroirs de facteur de réflexion très élevé ; mais 
expérimentalement, l’étalon n’est utilisable que si la transparence 
au sommet & garde une valeur raisonnable, supérieure à 0,1 par 
exemple. 

C'est là un problème de couches minces à faible absorption. Leur 
étude dans la deuxième partie de cet exposé nous permet de choisir 
les couches qui conviennent le mieux; il suffit de tracer les courbes 
de transparence & en fonction du contraste € pour les différents types 
de couches étudiées. 


La figure 33 nous montre, par exemple, pour 1—5780 À que 
l'aluminium ne peut donner de bons résultats et que la couche triple 
d'argent amélioré par un fluorure et le sulfure de zinc s'impose. 

Pour un contraste théorique de l’ordre de 1 000, il faut R—0,94. 
La transparence d’un étalon traité par l'argent amélioré est alors 
vingt fois celle d'un étalon argenté usuel. De plus, la conservation 
des miroirs reste bien meilleure. 

Ainsi, nous avous pu employer les mêmes couches pendant six 
mois alors que l’argent nu devenait inutilisable au bout d’un mois. 
Les paragraphes suivants nous montreront qu'il est inutile d'essayer 
d'aller plus loin dans cette voie, et que le problème des couches à 
facteur de réflexion très élevé, avec une faible absorption, peut être 
considéré comme résolu par l'emploi de ces couches Ag-cryolithe- 
Sa. 


$ 2. Limitation du contraste. Effet d’un diaphragme placé après 
étalon. — Un tel diaphragme limite le nombre de faisceaux émer- 
gents pour les rayons incidents très inclinés sur l'axe. Pour calculer 
facilement l’ordre de grandeur de la diminution du contraste ainsi | 
provoquée, nous supposerons tout d’abord que nous envoyons sur 
l’étalon un pinceau de faible étendue, comme dans le cas de l'étalon 
à entrée claire (fig. 34). Si le diaphragme a pour effet de limiter à 
À: faisceaux le flux lumineux émergent, nous écrirons : 


Ik(g)= Ie | (1 + ReÏ? + Rae? +... + Rkehie) |? 


| 1— Rkekj®o |? 1+p sin? ka 
GE Le | 1— Re? Lo 1 + m sin? p/2 
nues LS IRES NAT AR 

€ . PERiNenRus e AE RE TENT SRI 


\ 
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On peut considérer la figure d’interférence comme une figure de 
abry-Pérot normale, modulée suivant la relation : 


1k(e)= Lo (e)(1 + y sin? ko/2) 


soit À ondulations parasites par anneau. 


Fig. 34. 


En fait, ces franges de faible amplitude sont invisibles pour plu- 


sieurs raiSOnS : 
a) Sauf dans le cas de l'entrée claire, il n'y à pas suppression pure 


et simple des faisceaux qui ont subi plus de k réflexions, mais affai- 


blissement progressif de ces faisceaux de rang élevé. 

b) La largeur de la raie spectrale ainsi que les défauts de surface 
provoquent un « balayage » qui brouille les ondulations parasites et 
les rend pratiquement invisibles dans les conditions usuelles d’obser- 
vation (!). 

Nous pourrons donc tout simplement é 
anneaux est multiplié par la valeur moyenne (1 + p/2). 


crire que le fond entre deux 


(:) J. Brossel (46) a mis en évidence les raies parasites dues à la limi- 
jation du nombre de faisceaux qui interfèrent, dans le cas particulier de 
franges localisées entre lames semi-argentées, et en se plaçant dans des 
conditions particulières très différentes au point de vue de ia géométrie 
des faisceaux. | 


+ 


L'une | 
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Pour £— 50 : 


Las === 
R— 0,90 CSD == 0,02 1 + pa =1T,01 


R—0o,94 C1 090 L=— 0,18 1 + u/2—1,09 


On voit que le contraste n’est abaissé que de g 0/0 pour un facteur" 
de réflexion aussi élevé que 0,94 lorsque les 50 premiers faisceaux ne 
sont pas diaphragmés. 

On aura fort rarement à se préoccuper de cette limitation en dehors 
de faisceaux fortement inclinés sur l’axe; mais il se produirait alors 
des phénomènes bien plus gênants, comme le dédoublement des 
anneaux, phénomène dû aux changements de phase à la réflexion sur 
les miroirs semi-transparents suivant la direction de polarisation des 
faisceaux (47). - 


$ 3. Réflexions parasites sur les faces non métallisées des lames 
d’étalon. — Quand on étudie des satellites d'intensité relative infé- 
rieure à 1/100, il ne peut être question de négliger les images para- 
sites d'intensité 4/100 dues aux réflexions sur les faces non métalli- 
sées ou sur la lentille de projection. 

Cependant, des précautions élémentaires permettent d'éliminer ces 
images parasites (48). 

a) Si l’étalon est placé avant le spectrogaphe, il suffit de placer 
dans le plan focal du collimateur qui précède immédiatement l'étalon 
une fente conjuguée de la fente du spectrographe. 

Si les arêtes du prisme de petit angle que constitue chaque lame 
d'étalon sont parallèles à la fente, on va obtenir deux images latérales 
sur les lèvres de la fente d'entrée du spectrographe. Aucun flux 
gênant ne filtrera ainsi dens le spectrographe à prisme. 

S1 l’étalon est placé derrière un monochromateur, on obtient sur 
la plaque photographique une seule image principale et deux images 
latérales distinctes de l’image principale (si l'angle du prisme consti- 
tué par la lame d’étalon est suffisant). 

Remarquons que l’image parasite donnée par la deuxième lame de 

J’étalon est la seule réellement gêénante, car toute réflexion avant 
l’étalon ne peut provoquer qu’une modification du champ et non un 
brouillage des anneaux. 

Dans le cas de l’utilisation d’un étalon avec une cellule photo-élec- 
trique, l'angle du prisme constitué par la seconde lame doit avoir 
une valeur beaucoup plus grande que dans le cas photographique; il 
faut, en effet, rejeter latéralement une figure de diamètre égal au. 
trou central d'exploration. Par contre, l'orientation des arêtes des 
lames prismatiques n’a aucune importance. 

Comme le diamètre angulaire du trou d'exploration est inverse- 
ment proportionnel à la racine carrée de la résolution théorique de 
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ch à - . pe . 
l'étalon (Journal de Bellevue (5)), il faudra prévoir l’angle au 
sommet de la seconde lame prismatique de l’étalon pour la plus faible 
résolution envisagée. Par exemple, pour 2— 1 mm. : 5— 10,1 —0,5u, 
Ro=—= 40 000, le diamètre angulaire du trou d'exploration sera : 
2 I . 
BE 00€! l'angle minimum A des faces de la seconde lame 
© 


vaudra 1/200 radian, soit environ 3 degrés. 


b) Les reflets parasites sur la lentille de projection des anneaux 
peuvent être plus difficiles à éliminer. IL est nécessaire d’étudier 
chaque cas séparément, suivant la courbure des faces de l’objectif. 


$ 4. Eclairements parasites dus à la diffusion. — La diffusion sur 
les surfaces placées derrière l’étalon intervient seule, aussi est-il pré- 
férable d'utiliser un arrangement où l'étalon est disposé à la suite du 
monochromateur. La deuxième lame de l’étalon et l'objectif de pro- 
jection sont alors seuls à causer une lumière diffusée gênante dont 
l'intensité dépend du poli des surfaces, de l’homogénéité des verres 
et de la présence de poussières. Les couches semi-transparentes ainsi 
que les couches anti-reflets disposées sur l'objectif accroissent la 
lumière qui serait diffusée par un verre nu, mais son ordre de gran- 
deur est tel que nous n'avons jamais été gênés pour l'étude de 
contrastes de l'ordre de 1 000. 

On pourra, le plus souvent, négliger la lumière diffusée jusqu’à 
des valeurs du fond entre deux anneaux de l’ordre de 107. 


$ 5. Imperfections des surfaces. — Les différentes causes d'affai- 
blissement du contraste étudiées jusqu'ici ne semblent pas devoir 
intervenir si l’on prend les précautions indiquées jusqu’à des 
contrastes de l’ordre de 1 000. Nous allons voir que les imperfections 
des surfaces limitent le contraste à des valeurs souvent très infé- 
rieures. 

- Nous avons déjà donné, dans une publication antérieure, les 
. calculs et les résultats numériques qui permettent de déterminer la 
* déformation de la fonction d’appareil connaissant les imperfections 

des surfaces et, réciproquement (44). Nous allons simplement en 
rappeler ici l'essentiel. 
Pour faciliter l'exposé, nous supposerons une des deux lames par- 
faite, l’autre est à une distance moyenne € (fig. 35). On pou 
découper cette surface en éléments parallèles au plan moyen ne a 
. lame. Tout se passe comme si on disposait d une infinité d’inter “eo 
. mètres d’épaisseurs comprises entre les deux Pass e + Auet de M 

. A, étant l’irrégularité maximum. L'ensemble des er 

_ d'épaisseur comprise entre e DTA et e + A LdATA sas sur ji 

F dS= f\A)dA, f étant la fonction de répartition de la grandeur 


à Hp COTE 
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irrégularités sur la forme de laquelle on ne pourra souvent faire que 
des hypothèses. Nous obtiendruns la répartition réelle J(+) de l’éclai- 
 rement en faisant la somme des éclairements donnés par chaque 


VS mzr me RTS 


Fig. 35. 


interféromètre élémentaire en remarquant que les anneaux de deux 
appareils d’épaisseurs e et e + À sont décalés de : 


TA 
Ôo — 5 


, 


9 étant le déphasage entre deux rayons émergents successifs. Soit 
: (4) la fonction d’appareil pour des lames parfaites, l’éclairement en 
un point d’un anneau est proportionnel à leur surface et à I(o). On a 
donc ici à faire la somme des éclairements élémentaires dE — XIdS : 


E=kS=kfIdS d'où  J=+ fids. 
En prenant ÿs comme variable, on a : 


dS = f(A)dA — (39) 


et l'intégrale cherchée s'écrit : 


nes 5 fius = Se — #aBeidèe 
NT assises , 


Quand :l s’agit d’une courbure générale de la surface, la fonc. 

tion g(èv) peut être connue. Par exemple, pour une surface sphéri- 
d1S | 

que, l’indicatrice Y= a la forme rectangulaire de la figure 36a. 


Dans le cas d’irrégularités locales, il est plus difficile d'évaluer la 
forme de l’indicatrice. 


On peut cependant la connaître dans le cas d'irrégularités réparties 
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vw, 


ds 
au hasard, est alors une courbe de Gauss (fig. 360). Même dans le. 


éas où on ne peut rien affirmer sur g(ôc), par le seul fait que l’inter- 
valle + So — don est petit devant l’interfrange 2x, on peut affirmer 
que le fond J(x) reste peu différent de I{x), c'est-à-dire inchangé, alors 
que le sommet J(o) peut être considérablement abaissé. 

En effet, pour la répartition connue : 


ET Lens 
L= 1 + 4h sin? o/2 (=) 
ds 
d 


mm 


Fig. 36a. 


mm mm mm mm — 


mm mm mm mm me = 


Fig. 360. 


* le fond I(x), entre deux anneaux, varie très peu dans l'intervalle 
© + 0e à © — Ôo, quel que soit R ; on peut alors supposer | constant 
. dans l'intégrale : 


== + fias #78 [as =1(r). 


Au contraire, la fonction I diminue rapidement quand on s’écarte. 
du sommet I(o)— 1 d’un anneau ; on a donc à faire : 


are 
J'igdëe RARE fade < fade 
J'adôe | | 


puisque I(e) devient inférieur à 1 dès qu'on s’écarte du sommet. 
On a bien J(o) <I(o) et J{o) est d'autant plus faible que les 
anneaux sont plus fins, c’est-à-dire R plus élevé. 
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L'effet des irrégularités se traduit donc par une déformation de la 
fonction d'appareil caractérisée par une diminution du contraste due 
aniquement à l'abaissement du sommet. Corrélativement, les anneaux 
sont élargis. L'éclairement du fond reste inaltéré en valeur absolue. 

Nous aboutirons exactement au même résultat si nous considérons ; 
une radiation incidente non monochromatique, par exemple, une raie 
élargie par effet de Doppler. Au contraire, un fond continu se super- 
posant aux raies observées, un satellite non résolu entre deux anneaux 
provoqueront un relèvement du fond. Cet ensemble de résultats est 
schématisé figure 37. 


Raie monochro- 

matique effet 

des imperfections 
des surfaces 


La simple mesure du rapport des éclairements du sommet et du. 
fond ne permet pas de distinguer si l’affaiblissement du contraste 
constaté expérimentalement est dû aux défauts instrumentaux ou bien 
à une cause spectrale. 

Pour savoir si le fond à été relevé en valeur absolue, il faut le 
comparer à un éclairement indépendant de la forme de la raie et des < 
irrégularités. Nous choisirons comme référence l'éclairement moyen E 
(éclairement uniforme qui serait obtenu si les interférences n'avaient 
pas lieu), qui remplit précisément ces conditions. 
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. Pratiquement, nous ferons la mesure la plus simple, celle de 
l’'éclairement Eo, interféromètre élevé. 
E s’en déduit aisément : 


= T2 } 
ee 


I" étant Le facteur de transmission des lames semi-transparentes. 
L'éclairement minimum (fond) E,, est relié simplement à E : 


1—R 


EE. 


Si on trouve expérimentalement pour E,, une valeur nettement supé- 
È AUS IR — 
rieure à sa valeur théorique E, on peut affirmer qu’on se trouve 
FIL 
en présence d’une raie possédant des pieds de satellites non résolus, 
ou d’un fond spectral continu se superposant à la raie observée 
(fig. 37). 


Si nous voulons maintenant obtenir des résultats numériques pour 
: : 5 ENS Jo 
évaluer l'élargissement v,/99 d’un anneau ou l’affaiblissement de —J(0) 


du contraste en fonction de l'irrégularité quadratique moyenne VA 
nous aurons intérêt à utiliser une variable réduite qui permette, à 
laide d’un seul tableau, d'obtenir le résultat quels que soient la lon- 
gueur d'onde et le facteur de réflexion des lames. La théorie exposée 
plus haut montre que nous avons intérêt à exprimer les résultats en 
fonction de : 


— _—. r\— R 
VAS avec : de (£) A? et : h=T— Rÿ ‘ 


f(A) rectangulaire 


Vase? gi /@0 
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On peut remarquer que les calculs faits permettent, quelle que soit 
l'hypothèse choisie pour la forme de f{(A), d'établir une relation entre 


‘7, . 51 . $ 2 

l’abaissement du sommet et l'élargissement, en éliminant hyôo * 
a L4 = ' 2 Le p 4 2 L Là + ns 

Ainsi on peut, soit évaluer les irrégularités à partir d'un élargisse 


Contraste 


MENT: 09 1.0 


Fig. 38. — Influence des irrégularités des surfaces des lames 
sur le contraste en fonction du facteur de réflexion. 


ment ou d'un affaiblissement du contraste, soit vérifier expérimenta- 
lement si la correspondance entre e,/oi et J(o) est bien conforme à la 
théorie (fig. 38 et 39). 

Nous avons donné les résultats de telles vérifications dans la publi- 
cation précitée (44). 


RECHERCHES SUR LA LUMINOSITÉ ; 81 


$ 6. Conclusion. — L'étude des miroirs transparents nous a fait 
spérer des contrastes de l’ordre de 1 000 dans d’excellentes condi- 
ions de finesse et de luminosité à l’aide de couches d'argent amé- 
iorées R— 0,94, T—0,04. Les paragraphes précédents NUL ont 
montré que seuls les défauts de surface limitaient alors notablement 
#s performances de l’étalon. Même avec de très bonnes lames, ces 


éfauts divisent facilement par 4 ou 5 le contraste réellement obtenu. 


I 


finesse = —— 
largeur : 


| Fig. 39. — Influence des irrégularités des surfaces 
M: sur la fiuesse des anneaux en fonction du facteur de réflexion, 


Voici, à titre d'exemple, les résultats pour des lames d’étalon inter- 


férentiel de 70 mm. de diamètre et À = 51460 À: 

Courbure générale de chaque lame (flèche) pour un diamètre utile 

de 5o mm. : À/25; de 20 mm. : X/50. 

- frrégularités locales :'ordre de grandeur : À/190. 
Ces valeurs ont été déduites de l'observation des franges localisées 

pour une très faible différence de marche entre les deux lames semi- 

argentées de l’étalon. Un tel étalon utilisé devant une cellule photo- 

électrique avec son dispositif d'exploration, donne un contraste réel 


lAnn. de Phys., 12° Série, t. 6 (Janvier-Février 1981). 6 


2. 
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de l’ordre de 200 pour R—0,g4, au lieu du contraste de 1 000 prévu 
par la théorie élémentaire de l’étalon Fabry-Pérot. 

Nous pourrons encore, dans des cas favorables observer un satellite 
faible d'intensité 1/5 de celle du fond entre deux anneaux, c'est-à-dire 
d’intensité relative 1/1 000, mais c’est là une limite et pour aller plus 
loin, il sera nécessaire d'envisager des combinaisons de plusieurs 
appareils dispersifs. 


CHAPITRE I 


Combinaisons interférentielles du type soustractif. 


$ 4. Considérations théoriques. — Nous désirons rendre nul le fond 
instrumental entre deux anneaux ; pour cela, imaginons de retrancher 
à la figure d'interférence un éclairement uniforme de valeur conve- 
nable. et. 

Le calcul, effectué en tenant compte des phases relatives des 
amplitudes à retrancher, montre que le sommet est assez peu affecté 
et que la répartition générale des éclairements n’est guère modifiée, 

tandis que le contraste est amélioré. L'amplitude du rayon résultant 

des interférences entre rayons émergents d'un étalon de Fabry-Pérot, 
— . La nouvelle répartition pour la combi- 
naison soustractive sera donc : 


E #ù è 
HEE ar FER # 


a pour valeur minimum: 


ce qui donne bien : 
Li(r) = 0 


et un abaissement du sommet : 


I:(0) 2Ri \? 
Re (+) # RpourR>0o,7. ; 


La fonction L(o) est rapidement calculable à l’aide d'une construction 
graphique (fig. 4o). 
Représentons tout d'abord : 


Lu 
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Re? est un cercle de rayon R de centre O. 


- = 
1 — Re/° est un vecteur tel que PM avec OP — 1. 


A 


1 . a , « 
Pour passer rase il suffit d'effectuer une inversion. Il est 


Acile de voir sur là figure que le vecteur PN représente : 


1 — R? 
1—-Re 


Fig. 40. 
É EX Es 2 . Te. 
ouisque : PM, PN— 1 — R? avec BOL — 9 
4 ir I(6)= | —— | il suffit donc de porter BOL Se et 
- Pour avoir I(+)— du le 


— 
le joindre PM qui coupe le cercle en N. Le carré du module de PN 


Hague F 24e 
Honne à un facteur constant (: = x) après la valeur cherchée : 


=] IPF. 


——+ 
ESPN un vecteur 


TE 
. Pour obtenir [i(+), nous avons à retrancher de — 
T RD R, À 
"4 module —— me , soit sur la figure, un vecteur = = 1— 
suffit, ue cela, de changer l’origine P des vecteurs suivant la 


,ranslation pa 1 — R,ce qui donne le point À sur le cercle comme 
on pouvait le prévoir. 


le —— ; $ 
… Le vecteur AN représente alors : 


FRE di g TE \ 
Tarn e tn ee Cie +R) 


T 1— ReJf 


‘ LATE CET" 


ker D 
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d'où : Il = k| | AN? 


> 
Les variations de | se |‘, en fonction de # ontexactement la même 


allure que celles de | PN | et aucun changement notable de la forme 
de la fonction Ii(+) ne se produit. En particulier pour + # 7, c'est- 
à-dire au voisinage du minimum. La corde AN est très voisine de la 
tangente en À au corble et on peut écrire ; 


— — > 
LAN EP PN P — | PÀ RP (fig.41) 


lo) (+) — constante 


Fig. 4r. 


ce qui signifie que la courbe [:(+) peut se déduire, au voisinage du 
minimum, de I(&) par ure simple translation qui amène ce minimum 
sur l'axe des x. 

A titre d'exemple, voici les résultats pour R— 0,70 les deux fonc- 
tions l(o) et I(o) étant arbitrairement ramenées à la valeur 100. 


$ 2. Réalisation. — Remarquons d’abord que, superposer à la figure 


d’interférence un fond continu d'amplitude pot de phase opposée 
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Là celle de la résultante des rayons qui ont subi les réflexions multi- 
ples avec 9 — 7, c'est tout simplement affaiblir le premier rayon (la 
phase de la résultante des rayons émergents est la même pour 5 —0 
BL Êr): 

a) Etalon interférentiel à entrée claire. — La figure 42\indique 
la disposition des faisceaux et de l'écran destiné à affaiblir seulement 


SE TARRIERRUP 


ll 
! 


AAMANCANIANANNE AVAN 8 RE A DR OS EL 


| 


| 
| 


| 


Fig. 42. 


le premier faisceau. La difficulté expérimentale est dans la réalisa- 
tion d'un écran qui affaiblisse le premier faisceau de la valeur 


pie) p T 2 . s À 
désirée (: — 5) sans perturber la phase relative des fais- 


Bou rs 72, 94.2 


à 


Fig. 43. 


lement un dispositif un peu diffé- 


rent (fig. 43). L'écran E opaque affaiblit le premier faisceau émer- 


gent par une diminution de son étendue. Le facteur d’affaiblisse- 
l'incidence (d'autant plus que E est 


ment provoqué par E dépend de il 
plus éloigné de l’étalon). Nous devrons donc observer une améliora-. 
tion du contraste sur un des anneaux seulement, celui qui correspond 


Nous avons essayé expérimenta 


86 CHARLES DUFOUR 


à l'incidence telle que l’aftaiblissement soit celui déjà calculé. Nous 
-avons bien observé visuellement ce phénomène. Si l’écran E est assez 
éloigné de l’étalon, on constate une périodicité dans l'amélioration 
du contraste des anneaux observés. L'écran occulte en effet suceessi- 
vement le faisceau 1, puis 2, puis 3, etc. 

b) £talon interférenliel normal. — Le premier faisceau n’est plus. 
géométriquement séparé des autres et si on vent réaliser l’augmenta- 
tion du contraste, par voie soustractive, on est obligé d'utiliser effec- 
tivement un faisceau auxiliaire en opposition de phase avec le pre- 
mier faisceau émergent. 


M4 Etslon M2 


M3 


Lame compensatrice. 


Fig. 44. 


La figure 44 schématise un dispositif possible pour réaliser l'effet” 
soustractif cherché. LeS difficultés de réalisation sont assez grandes. 
Nous n’avons tenté aucun essai dans cette voie car les combinaisons 
d’étalons en série nous ont paru plus simples et plus avantageuses, 


CHAPITRE IV 


Combinaisons interférentielles du type multiplicatif. - 
Etalons en série sans focalisation. 


$ 1. Généralités. — Depuis Fabry et Pérot (kg) en 1899, des 
‘nombreux expérimentateurs ont utilisé plusieurs étalons en série 
pour accroître le domaine spectral utilisable sans recouvrement des 


\3 
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ares d’interférences (50) à (56). Les épaisseurs des étalons doivent 
blans ce cas, être dans un rapport simple. 
Pour résoudre le problème des grands contrastes, il suffira de 
lacer en série des étalons exactement de la même épaisseur. 
Si nous négligeons les réflexions entre étalons, nous devons alors 
#btenir, pour deux appareils, une fonction d'appareil I(2)(9)— [I(v). 
contraste est donc élevé au carré tandis que la résolution est amé- 
crée. Un calcul simple montre que la finesse théorique d’un anneau 


4 Toi 
‘St augmentée dans le rapport — 1,99. La transparence au 


VV: 
P 


3 : AE 
wmmet de l’ensemble devient &— ( _. , il est donc encore plus 


mportant ici que pour l’étalon simple, d'utiliser des miroirs semi- 
fansparents à très faible absorption. On peut même dire que les 
‘buches classiques d’Âg ou d’Al interdisent pratiquement l’emploi 
les étalons en série pour l'étude dés raies faibles. Au contraire, les 
Suches multiples, sulfure de zinc-fluorure constituent une excellente 
lution et permettent des transparences dépassant 0,5 pour des con- 
æastes élevés ; parexemple: R—0,80, T—0,19, &— 0,8, C2 —6 Loo!. 

Dans ces conditions, il sera inutile, dans la pratique, de recourir 
= des systèmes interférentiels comportant plus de deux étalons en 
érie. 

Nous allons étudier les différentes combinaisons comportant deux 
#talons en série. Nous distinguerons les combinaisons à focalisation 
dans lesquelles le système d’anneaux donné par un étalon dans le 
slan focal de l'objectif de projection est repris par un second colli- 
mateur, suivi d'un second étalon avec son objectif de projection) et 
és combinaisons non focalisées où les étalons sont simplement dispo- 
és en série sans aucun système optique entre deux appareils interfé- 
-entiels successifs. 

Parmi les combinaisons sans focalisation, l'étude du système à 
rois couches semi-transparentes, qui résulte de la contraction de 
leux étalons, a pris une importance telle, qu’il a paru préférable de 
üi consacrer un chapitre spécial. 


/ 

$ 2. Double étalon, série sans focalisation. — Supposons des éta- 
ons identiques et parallèles placés, l’un derrière l’autre, à quelques 
ntimètres de distance. Les couches semi-transparentes sont suppo- 
ées non absorbantes (fig. 45). La radiation utilisée ne peut être consi- 
lérée comme monochromatique pour l’étalon MM: — NiNo involon- 
airement réalisé puisque la distance des deux étalons est wrande 
Jevant l'épaisseur de l’un d'eux et on doit, par suite, ajouter les 
ntensités et non les amplitudes des faisceaux qui ont subi les 


‘éflexions multiples parasites. 


- Si les quatre miroirs M;Ma:, Ni: sont identiques, le facteur de 


F rt Fr ps 


PURE 
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réflexion de M,M, pour l'incidence correspondant au sommet est nul 
et l’ensemble garde bien la transparence : 


gt 4 
&—(—;) ar) Qi 


Pour le fond, au contraire, la transmission de chaque étalon est 
(=) et le facteur de réflexion des miroirs fictifs M' et N', de 
1 


même réflexion que M,M:, NN: pour l'incidence correspondante est 
T 2 
pi (5 ) ; 


M, M; N; No 


1 l l 
M N 
Fig. 45. 


Le fond, entre deux anneaux donnés par !a combinaison d’étalons, 
est alors : 


E } I 
( 1+R I —p? 
en tenant compte de l'énergie récupérée par les réflexions multipies 
entre MM, Nil. 


Evaluons ce fond réel, en fonction de celui que donne un étalon 
seul : 


= —_——_—_——_—_—_— — —————_— 


Au lieu d'obtenir le contraste d’un étalon, élevé au carré, nous 
avons seulement le double du contraste d'un étalon simple. 
Par exemple, pour : 


R=0,70 L=000 C=— 39 E22="T1000 2C— 06/4. 


Le cas théorique traité ci-dessus n’est jamais réalisé, tout au moins 
pour des étalons, mais il peut se présenter pour des filtres interféren- 
tiels placés à quelques millimètres, l’un derrière l’autre. 

Dans le cas des étalons, il suffit d’espacer, d’une vingtaine de centi- 
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mètres par exemple, MM, et N,N, pour que la plus grande partie du 
faisceau divergent qui subit les réflexions multiples parasites tombe 
hors de la surface utile du second étalon. 

De plus, les lames semi-transparentes sont souvent absorbantes et 
les réflexions de 4 o/o sur les faces non argentées des lames de verre 
de l’étalon donnent des faisceaux déportés qui n’interviennent pas 
avec une géométrie convenable du système optique. Le facteur de 
réflexion p en est notablement diminué. Les deux réflexions « air- 
verre » nous permeitent de prendre, pour o une valeur inférieure à 


I 
TL p 7 6. 
Pratiquement, à l’aide de lames d’étalon qui n’ont subi aucun trai- 
tement anti-reflet, le contraste théorique pour deux étalons en série, 
sans interréaction, sera donc, au plus, divisé par un facteur de 


l’ordre de 5 à 6. Bien que plus optimiste que le résultat précédent : 


1—(2 X 0,04)= 0,92 soit : 


contraste d’un seul er) 
a |, 


( Contraste de l’ensemble — - 


ce résultat montre que le relèvement du fond entre deux anneaux, à 

la suite des réflexions parasites M,M: — N,N:, ne peut être négligé. 

Pour l’éviter, on peut incliner un étalon par rapport à l’autre, de 

façon à ce que les faisceaux dus aux réflexions parasites donnent des 
images hors du champ. 
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La figure 46 schématise l'allure de la figure d'interférence 
complexe ainsi obtenue. L'aspect des anneaux limités par le contour. 
de l’image géométrique de la fente d’un monochremateur uv, uv’ 
n’est guère changé, sauf au voisinage immédiat du centre, c’est- 
à-dire, pour le premier et le second anneau. ne 

Dans le cas de la figure 46, nous devrons avoir : les arêtes des 
prismes de petit angle formant les galets, verticales et parallèles à la 
fente du monochromateur ; l’axe de rotation des étalons, l'un par 


rapport à l’autre, vertical. 
| I 


Un tel arrangement expé- 


rimental a déjà été préco- 
nisé et utilisé par Kuhn à 
Oxford (1). 

Dans le cas de la cellule 
avec trou d'exploration 
central, nous devrons éga- 
lement incliner les étalons 
de telle façon que les ta- 
ches centrales relatives à 
chacun d'eux chevauchent 
amplement, tout en don- 
nant des images parasites, 
hors du champ. Pour ceia, 
on déterminera d’abord le 
diamètre du trou central 
relatif à un étalon, suivant 
le pouvoir de résolution 
désiré (5). 

Soit à le diamètre angu- 

Fig. 47. laire correspondant. Nous 
devrons incliner chaque 
étalon d’unanglei —+4/6 

sur le rayon moyen correspondant au centre du champ et remplacer. 
le trou central par une ouverture ayant la forme indiquée figure 47 

et dont la surface est 0,6 fois l'aire du trou d'exploration normal. 
circulaire ; nous voyons que la luminosité est divisée par 1,7. On 

élimine ainsi les réflexions parasites qui accroissent le fond, sans 

perdre de résolution. 

L’ajustement des épaisseurs et la variation concomitante des épais- - 
seurs optiques des étalons pour effectuer l'exploration présente quel- : 
ques difficultés de réalisation pratique. fs 

S1 les épaisseurs « ne » sont supérieures à 1 mm., on peut effec- 


() Non publié, 
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tuer le balayage au moyen de la variation de pression, les deux éta- 
lons se trouvant dans la même boîte à pression variable. 

L'ajustement initial de l'égalité des épaisseurs à 41/2 près, doit 
être réalisé par un procédé différent de la variation de pression, soit 
“mécaniquement, soit par magnétostriction, avec une monture spécia- 
lement étudiée (1). 


$ 3. Double étalon, série sans focalisation, équivalent à un triple 
étalon. — Si nous rapprochons les deux étalons identiques M,M>, NN 
jusqu’à ce que MN; constitue un étalon équivalent à M;,M: et NiN>, 
nous devons considérer les interférences des rayons ayant subi les 
réflexions multiples entre M;M: et N,N:. Tout se passe comme si 
nous avions trois étalons identiques 
en série, la’seconde face du premier M1 M2 M No 
confondue avec la première face du 
second, et la seconde face du second, 
confondue avec la première face du  ___ 
troisième (fig. 48). 

La transmission d’un tel système 
est maximum, pour le sommet d’un 


- . . NÉ baæ 554 
anneau, lorsque les miroirs semi- M' n' 
transparents M, et N: d’une part, Fig. 48. 


M: et N, d'autre part, sont identi- 
ques. En effet, les miroirs fictifs M’ 
“et N' qui remplacent M;M: et NiN: ont alors le même facteur de 
* réflexion, ce qui est la condition de transparence maximum d’un | 
étalon simple. i 
a) Lames sans absorption. — Considérons, en particulier, le 
cas M:, M, Ni, Na identiques. La transparence pour le sommet d’un 
anneau reste 8— 1, 7” minimum —0o. Pour le fond : 


L=(Tr) (Tr) 


da x 1 T \s 
puisque max e8t Voisin de 1, soit I, # ne ( CR ) : | 
_ Le gain de contraste ne peut donc dépasser 4 par rapport au carrè 


- du contraste d’un étalon unique. ne 
b) Lames semi-transparentes absorbantes. — La transmission au 


sommet d’un anneau s'écrit : 


LU 
AND Ton >> 0: 


(1) Ch. Dufour, non publié. 
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On a maintenant : 


=) eur 
Le TER 1+r? < 


max 


Comme r’,,, est toujours voisin de 1 et r,,, petit : 


max 


SEULE, 4 
Mm FC CR # 

Le résultat est très peu différent de celui que nous avons établi 
pour les lames non absorbantes. 

Par exemple, R—0o,81 et À —0,05, loto 0,099 et(t — The) 0,88; 
Soit un gain de 13 o/o seulement sur le cas des lames sans absorp- 
tion. 

Nous n’avons pas cherché à réaliser un tel système interférentiel ; 
le gain de 4 sur le contraste qu’on peut espérer étant trop faible pour 
légitimer les difficultés expérimentales supplémentaires. 


CHAPITRE V 


Double étalon contracté (série, sans focalisation). 


Nous allons étudier les propriétés du système qu’on obtiendrait en 
rapprochant deux étalons, jusqu’à confusion de la seconde lame 
semi-transparente du premier étalon avec la première face semi-trans- 
parente du second (fig. 4ga). 


M M2 M3 M Ms 


F1 PF ra À 1 
Fig. 4ga Fig. 496. 


La théorie est extrêmement complexe dans le cas d’une lame 
médiane métallique absorbante. Ii convient alors, dans chaque cas 
particulier, d'opérer par construction graphique, comme il a été pro- 
posé pour les calculs de lames minces par P. Cotton (23). 
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Nous nous bornerons à indiquer ici les résultats généraux et à 
Maire le calcul complet dans le seul cas où la lame médiane n’est pas 
| absorbante. 


 $ 1. Condition de luminosité maximum pour des couches semi-trans- 
parentes sans absorption. — Nous appellerons pr, r2, rs et My 80 
les amplitudes des rayons réfléchis et transmis quand un rayon d’am- 
plitude unité tombe sur M,, M; ou M;. Les facteurs de réflexion et de 
transmission seront : 


Ri =r; R—r? PR: ri 
T,=#À TD Ts —{}, 


La luminosité maximum correspond à & — 1 pour un tel système 
à couches non absorbantes, en vertu du principe de la conservation 
de l'énergie, mais elle n’est obtenue que si r1, r2 et r, ont des valeurs 
convenablement choisies et que nous allons déterminer. 

Les deux étalons ont la même épaisseur optique, par hypothèse et 
par suite, l'incidence correspondant au sommet d’un anneau pour 
l’un, sera aussi l’incidence de transmission maximum pour l’autre. 
Nous allons écrire pour cette incidence que le facteur de réflexion de 
l’ensemble des trois lames est nul. L'ensemble M;M, est équivalent 
*àa un miroir unique M' dont le facteur de réflexion, variable avec 
l'incidence, a pour valeur minimum (incidence pour le sommet d’un 
‘anneau par transmission) : 


Te T4 


VAR r' = —— (fig. 49b) 


L— TAaTe 


(voir théorie des couches minces, Ile partie, chap. I). 
L’étalon fictif M'M; est équivalent à un miroir de réflexion nulle et 


Ris ; Tam x Ne 0 
de transmission maximum 8—1 pour: 7 —0, c’est-à-dire 
‘rar! d'où la condition : 

Ve — T4 


fase I1—Tare 


soit sous une forme plus symétrique : 


Ta la 
NE act Ts TOUS, CNCOTÉN STRESS que 


Sous cette dernière forme, on voit que R, doit être obligatoirement 


beaucoup plus élevé que R; et R:. 
_ On pourrait d’ailleurs arriver au même résultat de façon plus 


intuitive, en considérant le système M,M:M; comme la limite de 
deux étalons M,M; et M;M;, qu'on rapproche jusqu à confusion de 
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M; et M;. Le miroir M; équivalent à M, et M; de facteurs de réflexion 
R;=riet R;—ri a bien pour facteur de réflexion : 
ri+rs \? 
PR rÎ— (2) 
' , 
si nous considérons les interférences dues aux réflexions multiples » 


quand M; et M; sont à une distance optique donnant la réflexion 
optimum. 


$ 2. Condition de contraste maximum. — On pourrait établir Pex- 
pression du contraste en fonction de r;r:r, en tenant compte de la 
relation entre ces trois variables et discuter la formule obtenue, mais 
il suffit de considérer la symétrie du système pour voir que la valeur 


du contraste à r, constant est extremum pour r, —r3. Il suffit alors 
de faire 7; — o donc r;—r; et de comparer à la valeur obtenue pour 


I 
M . 
r,—=r; pour s'assurer que le contraste TJ; passe alors par un maxi- 
m & à 


mum que nous pouvons d'ailleurs calculer directement. 
a) Calcul de Ix.— Les rayons transmis par le premier étalon sont 
en phase et ont pour amplitude : 


its 
I— ris | 


Ils sont réfléchis par le second étalon équivalent à l’étalon MM; 
avec r'—r;—r,. L'expression de l'intensité transmise sera done de 


la forme : 
ts ? 
LP = HR TT. SU == ES 
(x — rale)(1 — ri) 


b) Calcul de I}. — Les rayons transmis par le premier étalon, en 
opposition de phase, ont BRUNE amplitude : 


lite 
1+ rire © 


Ils pénètrent alors dans le second étalon équivalent à M'M, : 


FALSE à TS REA 
7 1+ rire 
»2 "3 A 
d’où : 4 In = = ; 
4 + le 
+ rer)( 1 + m TEE) 
En tenant compte de la relation : ete Lx Li. 
mpte de la relation : PRET , le rapport se sim 


plifie en : 


I 
—— contraste — ( 


1+arre + rf } 


Im 1 — aryre + "A 
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Voici quelques valeurs calculées : 


Il est intéressant de comparer au contraste obtenu celui d’étalone 
simples en série, comme suit : 
Les expressions de 1, et I, donnent, sans simplifications : 


, Pa + le 3 
AR LE rri(i+n x) 
Im {x — rare)(1 + ri) 
Ty + re \ ? 
Ir 1+mrm\f/1T A) Fa ts + Pile 
TH (: — me) (: Te. rè Fa ri 


IT 4 (contraste M,M:) (contraste M,M,) car l'expression numérique de 
Pi 4 Te N? 
1 + rire 


1+ri 


1 + 7 


est toujours voisine de 1. 
Le contraste obtenu par un étalon triple contracté est donc très: 
: voisin du contraste qui correspond à deux étalons en série (sans 


interréaction) de facteurs de réflexion respectifs VPuke et Ri. 


_ $ 3. Forme de la fonction d'appareil I(o). — On peut reprendre le 
* calcul effectué pour 1 maximum et I minimum, en tenant compte du 
- déphasage entre les rayons successifs. L’amplitude des rayons 
transmis par le premier étalon est de Ja forme : 


+ 


lle 


1— rirse 
le facteur de réflexion de M’ dépend de # et s'écrit : 


mOlP— rs 


Tr Tor 


: Ha Élu die, 
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on peut alors calculer l'intensité des rayons transmis par l’ensemble 
des trois couches M,M,M; et on tombe sur des expressions tout à fait 
identiques à celles calculées par F. Abelès (42) pour des couches 
minces non absorbantes, avec la seule différence que les valeurs 
de r4, ro, ra peuvent ici être considérées comme rigoureusement 
constantes puisque la variation de longueur d’ande entre deux ou 
trois anneaux successifs est négligeable. Par contre, l'incidence ne 
reste pas rigoureusement normale, mais cela ne joue pratiquement 
pas jusqu'à une incidence de quelques degrés. 


(1—ri}(r —rà) 


I) = 1 + 4rËrè + rÂ — ori(h cos © — cos 2g) 
pour l'appareil symétrique de luminosité maximum. Sans transformer 
l'expression entièrement, en fonction de r;, on voit que le coefficient | 
de cos 29 est-quatre fois plus faible que celui de cos vw. Par suite, la 
dérivée du dénominateur : 4 sin ® + 2 sin 29 — {4 sin w (1 + cos e) ne 
s’annule que pour © —o et 9—7+. La fonction I(#) conserve donc, 
qualitativement, la forme classique de l’étalon simple et on n'observe, 
c'est là le point important, aucun maximum secondaire dû à l’étalon 
d'épaisseur double M;,M;, ce qui n’était nullement évident a priori. 

La finesse des raies obtenues à l’aide d’un étalon contracté est plus 
grande que pour un double étalon série de même contraste, comme 
on peut le constater en traçant les courbes théoriques de répartition 
des éclairements. Exemple : Etalon contracté de facteurs de réflexion : 
0,64, 0,95, 0,64. Contraste 1 600, finesse 20 (déterminée graphique- 
ment). 

Double étalon série : facteurs de réflexion : 0,73, contraste 1 Goo, 
finesse 15,5. 


$ 4. Cas des couches semi-transparentes absorbantes. — Remar- 
quons, tout d’abord, que l’absorption d'énergie par M, et M, ne per- 
turbe pas la répartition des éclairements dans la figure d’interférence. 
I y a simplement un affaiblissement uniforme de l’ensemble des . 
anneaux. Par suite, nous considérerons simplement le rôle de 
l'absorption de la couche médiane M.. 
_ On peut remplacer, comme précédemment, l’étalon M,M, par un 
miroir fictif M’ dont le facteur de réflexion et le changement de phase 
à la réflexion varient avec +. Le problème estici plus compliqué parce 
que les caractéristiques de M' ne peuvent pas se déterminer aisément 
par voie analytique. 2 

Le calcul de M' est exactement le calcul d’un étalon par réflexion 
— mais dans l’établissement classique des propriétés d’un tel étalon, ” 
on néglige le changement de phase diflérent de x qui se produit à la” 
réflexion sur M, lorsque la couche M, est absorbante. : 


RP \ à 1 
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L Nous avons voulu déterminer dans quelle mesure cette approxim 
kion restait légitime dans nos conditions particulières de be 
our cela, nous avons élaboré une méthode graphique de calcul des 
waractéristiques exactes d’un étalon par réflexion (57). 

Les résultats obtenus pour des miroirs semi-transparents à facteur 
de réflexion élevé et à faible absorption autorisent les calculs vaste 
tquelle que soit la nature de la couche M;, métallique simple ou mul- 
iple contenant des matériaux absorbants quelconques). 
a) Calculide la valeur optimum de R:. — Si nous appelons A2 
Pabsorption de cette couche, avec R:—-1 —T; — A,, la el ton 
ntre r, et r, devient : 

a T1(2 — A) 


Pa — 2 , 
1+7s 


n effet, on a pour M' équivalent à l’étalon par réflexion M,M, : 


Ve — Tsl1 — A3) 
I— rare 


1] 


Ææt comme 7’ doit être égal à 7; : 
lila =Ty(2— Ac) — ra d’où To, 


Quand A est assez faible pour qu'on puisse négliger A5 devant A;, 
la valeur de r; peut s’exprimer plus simplement : 


2 ATAMONS =) 2rs \? 
Ti ses 3 = 
6 (; Fa) Me È + 3) (ais 


ar? 


1 1 se x Le 
et comme * ;est voisin de 1 dès que r, est supérieur à 0,8, on 
1 LT 


pourra écrire : 
\ ar, \? 
I lo ho + Aa == () . 
1+r{ 
- 4 (2 A 
L'expression de (1 — T:) est restée la même que pour les couches 


non absorbantes (voir $ 1). 
Prenons un exemple : 


Ri = 0,729 1— Te — 0,975, 


la couche M, pourra être constituée par une couche triple d’argent- 
cryolithe-SZn : R:— 0.95 et A2 — 0,025. 

. Une construction graphique rigoureuse pour une telle couche 
montre que l'erreur de phase faite en prenant r comme changement 
de phase à la réflexion sur M, ne dépasse pas quelques degrés et que 
le calcul de r' maximum et r’ minimum que nous avons effectué reste 


valable à 1/1 000 près. 
. b) Bien que ce déphasage faible n’altère pas les valeurs du contraste 


Ann. de Phys. 128 Série, t. 6 (Janvier-Février 1951). 7 


it AE 
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ou de la luminosité quand on le néglige, il introduit une dissymétrie 
dans la répartition des intensités I(œ). 
A titre d'exemple, nous donnons, figure 5o, la courbe r'?— f{(v) 
. pour R: = 0,95, A: = 0,025 et R; — 0,725. 
Nous avons également indiqué sur la courbe les ordres de grandeur 
des écarts de phase (Ad). Nous constatons que, sauf au voisinage 
immédiat du sommet des anneaux où la dissymétrie se manifeste, on 


r'=r"2 


R220,960 , A3= 0,025 , R1=0,72S. 


âydegres 4° 


peut considérer M’ comme un miroir ordinaire de facteur de réflexion 
légèrement plus élevé que M;; sur les 3/4 du champ, entre deux 
anneaux consécutifs, la variation phase de M' ne dépasse pas deux 
degrés. Aucune complication et, en particulier, aucun maximum 


É 2 0 Se T 
secondaire n’est à craindre au voisinage de + — — Où 9 — 37/2, 


Nous pouvons vraiment considérer le deuxième étalon MM; comme 
un étalon ordinaire dans ce domaine. 


$ ». Comparaison d’étalons contractés avee couches absorbantes et 
non absorbantes. — L'expression du contraste pour une couche 
médiane absorbante est : 


20e Te + mir — Ae)\? 
ei MH Traf "a L'+ rire 
ent 


A Te + r1(x — A)\? 
e= (re) (s) JUL L + rars 


9 
1 rire 1 + r 


Sr 
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Comme pour l’étalon contracté à couche médiane non absorbante 
le contraste reste très voisin du produit : (contraste étalon MM), 
contraste étalon M;M;) mais la valeur du facteur de réflexion de M. 
m'est plus liée à R; par la même relation. ; 

Dans l’étalon contracté à couches non absorbantes satisfaisant à la 


T4 


welation r;, — :, la transparence maximum était égale à l’unité : 
1 


ÿ 1+7 
il n en est plus de même si M, et M, sont absorbants. Nous avons : 


ï Ti Fe 
| RITES D Ce 
I est important de se demander si l'appareil contracté est plus 
mntéressant que deux étalons en série pour un même contraste. Pour 
wela, nous allons donner deux exemples numériques : 
Exemple r : 


Fi 0,72) R:— 0,99 A5 — 0,02) 
a —_ TT 

Couche multiple Ag amélioré 

peu absorbant: 


Te T: - 
= 0,89 (: +) = 019 


(x — Tale 


soit © de l’ordre de 0,75, c’est-à-dire du même ordre de grandeur de 
transparence que pour deux étalons séparés en série R — 0,78 qui 
donnent le même contraste : 


51000: 
Exemple 2. — Miroirs semi-transparents en aluminium : 
:R, — 0,80 10:09 PR: — 0,89 H>—"or0t 
( : lox6 ann rs G— 0,067 # +. 


(x — i'iTe)? 


- L'étalon double non contracté qui donne le même contraste 
= 12 000 aurait un facteur de réflexion R — 0,825 avec T—0,099, 


soit : 


sx T ñ 1 
(CE FEAR 0 RES 


£ 


, L4 1 3 
La supériorité dans la transparence pour l’étalon contracté n est 
donc appréciable que lorsqu'on ne peutse passer de matériaux absor- 
bants, par exemple, dans le proche ultra-violet ou SZn devient absor- 


bant et Ag peu réfléchissant: 


* $6. Réalisation. — On peut envisager la réalisation de trois lames 
emi-transparentes, au moyen soit de deux lames de verre à faces 
?, . - , 2 
arallèles, soit d’une lame de verre snivie d’une lame d’air. 

Le premier procédé a été signalé par Gehrke et Laü (54). Les lames 


M 


ide | Li CN FSU Le 
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de verres, pas forcément identiques, étaient destinées à réaliser un 
« Multiplex interferenzspektroskop ». 

Bien que les grands contrastes ne soient pas le but proposé, Gehrke 
et Laü signalent qu’on ne voit aucun fond quand on empile plusieurs 
lames de même épaisseur, argentées d'un seul côté : « Les minima 
deviennent si sombres que la combinaison avec une troisième lame 
évite l'apparition de maxima secondaires perturbateurs ». Ce qui 
montre que, très probablement, les conditions de luminosité maximum w 
n'étaient pas remplies. 

La réalisation d’un système interférentiel à lame de verre, suivie | 
d’une lame d'air est beaucoup plus facile. 
Il suffit que l’étalon M,M; (lame d’air) ait une épaisseur voisine de 
son épaisseur théorique à quelques centièmes près, pourvu que l'écart 
soit un nombre entier de }/2. Cet ajustement fin se fait facilement en 
réglant la pression de l’air entre M,M, (si l'épaisseur de M,M; n’est 
pas convenable, on observe un véritable phénomène de « battements » 
entre deux systèmes d'anneaux concentriques, le maximum de jlumi- 

nosité ayant lieu pour des anneaux au voisinage de la coïncidence). 

Nous avons effectué des essais à l’aide d’une lame de verre à faces 
parallèles de 4o mm. de diamètre et de 4 mm. d'épaisseur suivie de 
Ia lame d'air et d’une lame prismatique d’étalon de 1 cm. d'épaisseur. 

Le réglage du parallélisme de la lame d’air s'effectue commodé- 
: ment si on a eu soin de ménager une couronne périphérique, non 
argentée, sur Ja première face, M, et M; étant semi-réfléchissants sur 
toute leur surface. 


Conclusion. — /nconvénients. — Le système manque de souplesse.” 
Il faut autant de lames de verre à faces parallèles que de résolutions 
désirées. 

Il n’y a pas de possibilité d'exploration commode des anneaux 
pour l'emploi en conjugaison avec une cellule. 

Avantages. — La transmission ® peut être supérieure à celle de 
deux étalons série de mêmes performances, mais seulement pour des 
miroirs semi-transparents absorbants. | 

Le système peut se monter immédiatement à la place d'un étalon” 
simple sans la moindre modification du système optique ni même de. 
la monture de l’étalon. À 

Si la lumière incidente tombe sur l'étalon à lame d'air, les. 
& ghosts » dus à la réflexion sur la face non métallisée de la seconde : 
lame de l’étalon sont supprimés, puisque la seconde lame constitue 
justement la seconde partie de l’étalon contracté (1). us 

(!) La théorie de l’étalon double contracté à trois lames semi-transpa- 
rentes peut être appliquée aux filtres interférentiels à cinq couches par 
exemple, Ag-FMg-Ag-F1Mg-Ag, en vue de réaliser des filtres à très grande 
densité optique loin de la bande de transmission. | 
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CHAPITRE VI 


Systèmes multiplicatifs avec focalisation. 


$ 4. Etalon double série avec focalisation (2 étalons). — Si nons 
laçons, l’un derrière l’autre, deux étalons de Fabry-Pérot identiques 
omplets (avec leur système optique : collimateur et objectif) (fig. 51) 
ous obtenons, dans le plan focal du second appareil, une figure 


04 
lentille de champ 


2éteton 


Ifetalon 


Fig. 51. — Système formé par deux étalons en série 
avec focalisation intermédiaire. 


d’interférence où la loi de répartition des éclairements est celle d’un 
étalon élevée au carré. 

. Tout se passe comme si nous av 
étalon, une source à brillance variable 
suivant la loi de répartition des éclaire- 
ments des anneaux dans le plan focal 
du premier étalon. 

Mais nous avons, cette fois-ci, la possi- 
bilité d’occulter entièrement le faisceau 
qui subit les réflexions parasites entre 
M,M: et NiN2. Il suffit, pour cela, de 
placer un écran E sur la moitié du 
champ dans le plan focal du premier 
étalon M,M:. En général, le champ est 
limité par la fente du spectrographe 
qui est conjuguée de E et cet écran C 
peut aussi occulter les images parasites Fig. 52. 
qui proviennent des réflexions sur les 
faces non métallisées des lames du premier étalon (fig. 52). Finale- 
ment, on peut ajuster le second étalon exactement parallèle au 
premier sans aucune perturbation dans les anneaux définitifs. On 
observe simplement les « ghosts » habituels des faces non métallisées 
du second étalon, mais on peut toujours donner aux lames une orien- 
tation telle, qu’ils se forment hors du champ utile. 


ions pris pour objet du second 


x 
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La lentille de champ disposée dans le plan des anneaux intermé- 
diaires en E n’est pas absolument indispensable, surtout lorsque le 
champ ne comprend qu'un ou deux anneaux. 

Si on désire explorer la figure d’interférence au moyen d’une cellule 
photo-électrique, on peut utiliser le système de deux étalons paral- 
lèles et se limiter à la moitié du champ avec une ouverture d’explora- 
tion en forme de demi-lune. 

On peut encore reprendre le système préconisé pour les étalons en 
série sans focalisation : légère inrlinaison des étalons et trou d’exple- 
ration de la forme déjà indiquée (fig. 47). 

Ces considérations montrent bien que les systèmes interférentiels 
avec focalisation ne présentent pas d'avantages très notables sur les 
systèmes de deux étalons en série sans focalisation, alors que la com- 
plication du dispositif expérimental est assez considérable, puisqu'il 
faut utiliser deux systèmes optiques distincts, plus une lentille de 
champ. 


$ 2. Etalon double série avec focalisation, type aller-retour (Un seul 
étalon traversé deux fois). — On peut utiliser le principe de l’étalon 
double série avec focalisation des anneaux à l’aide d’un seul appareil 
interférentiel traversé deux fois. 

Considérons (fig. 53) un étalon M,M, placé entre son collimateur 
et son objectif. Il n’est pas possible de placer en YY', plan focal de 
l'objectif, un simple miroir plan. En effet, l’image en XX’ (plan focal 


objet pour la première traversée de létalon) qui correspond à la: 


deuxième traversée, coïnciderait avec les anneaux par réflexion sur 


l’étalon. Ces derniers masqueraient entièrement le phénomène à étu- 
dier. 


Dans le cas le plus fréquent, où le champ est restreint à des frag- 


ments d’anneaux limités par le contour de l’image d’une fente, il est 


cependant possible de séparer l’image définitive des différentes 


images parasites dans le plan d'observation. 

Plaçons à cet effet, dans le plan YY'l'arête d’un prisme en toit 
dont la face hypoténuse est parallèle au plan des lames de Pétalon. 
Si cette arête fait un angle différent de o ou x/2, avec la direction de 
la fente qui limite le champ (verticale sur la figure), l’ensemble de la 
figure d’interférence A;B;, donnée normalement par l’étalon dans le 


plan focal de l'objectif après la première traversée, subit une rotation 


qui l’amène en A:B:. C'est cette dernière figure qui va servir d'objet 


pour la seconde traversée, d’où l’image définitive AB, dans le 
plan X'X. Cette image définitive ne coïncide plus avec l’image. 


génante qui correspond aux annéaux par réflexion. 


En pratique, il est commode d'incliner l’arête du prisme en toît de 
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- degrés sur la verticale, de façon à obtenir la disposition de la 
igure 53 avec A:B: perpendiculaire à AB. 
Gette figure montre aussi quelle doit être la disposition de lé 


Système « aller-retour ». Etalon unique traversé deux fois. 


. # 0 : à, 
Jestiné à arrêter les rayons qui correspondent aux réflexions para 


sites. 


Pour le réglage, on a intérêt à enlever cet écran. On voit alors un 
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certain nombre d'images parasites qu’on amène en coïncidence avec 
l'image principale par orientation de l’étalon. 

Les « ghosts » dus aux réflexions sur les faces non métallisées de 
l'étalon ne sont pas gênants si les arêtes des prismes de petit angle 
constitués par les lames sont inclinées à 45 degrés, par rapport à-1& 
verticale. 

Pour étudier la figure d’interférence finale, nous avons procédé par 
photométrie photographique. Nous avons ainsi trouvé, pour un éta- 
lon R— 0,85 (raie verte 5 460 du mercure), que nous étions limités 
par les reflets sur le premier objectif et non par le fond instrumental 
de l’étalon traversé deux fois. Le contraste observé, malgré les 
couches anti-reflets sur les objectifs n’a guère dépassé 1 000 au lieu 
des 10 000 espérés. 

Le système aller-retour présente donc de l'intérêt pour les satellites 
d'intensités relatives comprises entre 1/1 000 et 1/5 900 environ, 
domaine déjà inaccessible à un étalon simple. Il ne peut concurrencer 
le système de deux étalons en série dès que des contrastes de 10% 
deviennent nécessaires. 


CONCLUSION 


Nous nous étions proposé, au début de ce travail, de rechercher 
des satellites faibles par la voie de la spectroscopie interférentielle. 

Les difficultés expérimentales rencontrées nous ont amené à don- 
ner à l’étude méthodologique et instrumentale une importance plus 
grande que nous ne le pensions initialement. Ainsi, l'exposé qui 
précède, se limite strictement aux méthodes, sans recherche propre- 
ment dite de raies faibles inconnues. 

Ge travail, théorique-et expérimental, autorise cependant les con- 
clusions suivantes : 

— L'étalon interférentiel de Fabry-Pérot est l'appareil dispersif 
qui convient le mieux pour la recherche des satellites faibles. 

— Îl est exceptionnel de pouvoir atteindre un contraste réel de 
1 000 à l’aide d’un étalon simple. 

— Les combinaisons d’étalons interférentiels permettent de 
dépasser, dans certains cas, des contrastes de 10 000. | 

— La luminosité de telles combinaisons reste acceptable si on 
substitue, aux miroirs semi-transparents classiques d'argent ou d'alu- 
minium, des couches complexes du type SZn-cryolithe-SZn ou 
Ag-cryolithe-SZn. 

Pour réaliser les expériences qui nous ont permis de tirer ces 
conclusions, nous avons dû construire l'appareillage suivant : 
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Tubes à décharge, 
à Clermont-Ferrand ? Monochromateur de distance focale 200 cm, 
Dispositifs interférentiels. 


Evaporateur spécial pour {a réalisation de 
couches semi-transparentes complexes avec 
repérage optique de l’épaisseur de chaque: 

couche, pendant l’évaporation même. 

Appareil de mesure des facteurs de trans- 

mission, réflexion, absorption, sous inci- 
à Bellevue dence normale. 

Appareil de mesure des facteurs de réflexion 
tres élevés. 

Système d’exploration des anneaux avec 
cellule phato-électrique à multiplicateur 
d'électrons, par variation de pression entre: 
les lames de l’étalon. 


D'autre part, l’étude du problème des satellites faibles nous a con- 
-duit à traiter un certain nombre de problèmes annexes et parfois 
imprévus qui débordent le sujet que nous nous étions proposé ini- 
“tialement. Nous avons inclus, dans ce travail, les résultats qui pré- 
sentent un intérêt d'ordre assez général : 
 — Considérations sur la luminosité des appareils interférentiels et 
» rôle de la diffraction (I"° partie). 


- Ê T 
» — Conservation de—— pour des couches complexes quelconques. 


» qui possèdent une seule couche absorbante (Ile partie) (III. 

» — Perfectionnements à la détection des défauts de surface (II° par- 

tie) (IT). 

=  __ Perfectionnements aux filtres interférentiels (11e partie) (IL). 
En conclusion, nous pouvons dire que le but proposé : 

- «Mise au point de systèmes interférentiels pour la détection de: 

satellites faibles », a été atteint jusqu’à des contrastes de l'ordre: 

- de 10. 

_ De plus, certaines des études faites, ainsi que des techniques éla- 

. borées, se sont révélées d’une portée plus générale et peuvent être. 

_ utilisés dans les travaux d'interférométrie usuelle. 
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ÉTUDES SUR LES RAIES INTERDITES 
ET SUR LE CHAMP INTERIONIQUE 
DANS LES TUBES A DEÉCHARGES 


Par M. Jeax BROCHARD 


Ancien élève de l'E. N. S., Agrégé de Physique, 
Attaché de Recherches au C. N. R.S. 


SOMMAIRE. — Ce travail fait suite à la mise en évidence, par P. Jac- 
quinot, de raies interdites faibles dans le spectre de l’hélium et à l'étude 
de ces raies interdites, particulièrement de leur effet Zeeman, dans le cas 
de décharges en haute fréquence. 

10 L'étude de ces raies faibles, généralement voisines de raies intenses 
a été rendue possible grâce à l'emploi du spectrographe à prisme liquide 
de A. Couder. 

Les méthodes employées pour la photométrie photographique, et surtout 
photoélectrique, sont étudiées pour permettre la comparaison de sources : 
différentes, et la comparaison des intensités émises par un tube vu en 
bout et en travers. 

La faible intensité des raies étudiées, et le caractère « forcé » de la 
plupart d’entre elles, rend nécessaire l’emploi de sources intenses et auto- 
absorbantes. Un tube de 2 m. de long, de 7 mm. de diamètre, donnant un 
spectre très pur grâce à un refroidissement énergique de toutes ses parties, 
y compris les électrodes, permet les études en l’absence de champ magné- 
tique. Il fonctionne en courant continu (intensité de 0,01 à 2 ampères, 
tension aux bornes : 2500 à 4 000 volts). Le montage optique permet 
plusieurs types de visées. Un autre tube de 7 mm. de diamètre, pouvant 
supporter 1,5 ampère en courant continu, permet les études d’effet Zeeman 
avec décharge parallèle au champ magnétique ; il est logé dans les noyaux 
polaires du grand électro-aimant. Pour les études d’effet Zeeman, des 
tubes alimentés en haute fréquence ont en outre été utilisés. Tous ces 
tubes sont en silice fondue et refroidis à l’eau. ! 

Le champ magnétique est en général produit par le grand Electro- 
Aimant de Bellevue, mais, pour une mesure d’effet Zeeman longitudinal, 
une bobine spéciale a été utilisée. 

20 La plupart des raies interdites de l’hélium sont forcées par le champ 
interionique. Des considérations simples montrent que, sous certaines 
conditions, il y a proportionnalité entre la densité de particules chargées 
et le rapport de l’intensité d’une raie interdite à celle de la raie permise 
voisine. Les coefficients de proportionnalité sont calculés pour les transi- 
tions 4 °F 2 1P et 4 1P — 2 !P ; et les intensités relatives mesurées dans 
des conditions variées de densité de courant et de pression ; on trouve ainsi 
des densités de particules chargées variant entre 6. 1011 et 2.101. De ces 
densités on déduit des valeurs approximatives des vitesses moyennes de 
progression des électrons dans la direction du champ. Les valeurs obte- 


nues ainsi sont, pour la plupart, beaucoup plus grandes (le rapport peut 
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atteindre 3,5) que celles données par Townsend et Baïley pour les mêmes 
valeurs de la variable X/p (quotient du champ de la colonne positive “ 
ja pression), seule variable dont elles dépendent dans leurs ip 
faites à des pressions beaucoup plus fortes (> 240 mm.). L'intervention 
des chocs de seconde espèce permet d'expliquer cet écart, qui est d'autant 
plus important que ceux-ci sont plus nombreux. 

30 Dans la figure Zeeman d’une raie forcée par le champ électrique, on 


z 


peut distinguer des composantes dues à la projection F} du champ élec- 
trique sur le champ magnétique et des composantes dués à la projec- 


— 
tion F,:sur le plan perpendiculaire. Il a été montré précédemment que 
seules, ces dernières sont observables dans le cas de décharges en Haute 
-fréquence. Dans le cas d’une décharge continue parallèle au champ 
: magnétique, toutes les composantes sont observables. Les rapports d’in- 
tensité entre les composantes du second type et celles du premier sont 
cependant d’eaviron 30 0/0 supérieurs à leurs valeurs théoriques, obtenues 
en supposant le champ interionique isotrope. Une différence de l'ordre 
de 1/10 000 entre les densités locales des ions et des électrons suffit à 
expliquer ce résultat. 

. 0 Dans le cas du spectre de l'hydrogène, le champ interionique ne 
. provoqué de transitions interdites observables qu’en présence d’un champ 
- magnétique. Au triplet normal de l’effet Paschen-Back, viennent s’adjoindre 
- des composantes interdites (Am— 0, E2 en s ; 4m = 1 en %) dont les 


intensités ne dépendent que de la composante F du champ interionique. 
Si on suppose que F, reste petit, les intensités de ces raies sont propor- 
“ tionnelles à ne comme l'avait déjà montré Bohr ; les coefficients de pro- 
» portionnalité sont calculés dans cette hypothèse. Les transitions interdites 
* avaient déjà été observées par Paschen dans le cas de décharges perpendi- 
- cuiaires au champ magnétique, le champ électrique étant alors surtout dû 
? aux charges des parois. En utilisant une décharge parallèle au champ 
* magnétique, Croze, au contraire, n’observait pas les composantes inter- | 
* dites et, pour les observer dans des conditions expérimentales analogues, 
‘ il a été nécessaire d'employer un « tube poussé ». 
|: Les intensités relatives des composantes interdites sont mesurées sur les 
| enregistrements à la cellule photoélectrique : pour chacune d'elles on peut 
calculer un champ équivalent moyen, moyenne quadratique d’un champ 
réparti au hasard en direction, mais ne pouvant atteindre des valeurs pour 
lesquelles la proportionnalité au carré du champ n'est plus admissible, et 
| qui, théoriquement, conduirait à l'intensité observée. Les. valeurs des 
: champs équivalents sont du même ordre de grandeur pour les différentes . 
_ composantes de Hs et H,; par exemple, pour certaines conditions expéri- 
mentales (39 000 gauss, 0,18 mm. de Hg; 1,5 ampère) elles varient entre 
. 5oo et 610 volts/cm. Les faibles écarts observés, dont l’ordre de grandeur 
peut être prévu, proviennent de ce que, dans le cas d’une répartition de 
Holtsmark, le champ équivalent n’est pas lié uniquement au champ inter- 
ionique (comme ce serait le cas dans une répartition où le champ serait 
ujours faible), mais dépend un peu de la transition considérée. 
La composante E// du champ interionique provoque ua élargissement 


des raies permises. 


to 
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Une évaluation assez grossière de la densitéde particules chargées basée 
à La fois sur les mesures des intensités et sur celles des largeurs donne 
pour les conditions expérimentales ci-dessus N—2 1013. 

50 À côté de raies interdites forcées, le spectre de l’hélium comprend des 
raies d’intercombinaison qui, étant faibles et voisines de raies intenses, 
sont justiciables des mêmes méthodes expérimentales, Les probabilités de 
ces transitions sont constantes et constituent donc des données de base 
pour leur étude théorique. Seule, la probabilité de transition de la 
raie 3 {D — 2 #P,2 rapportée à celle de la raie 3 1D + 21P a pu être mesurée 
(rapport R — 3.10-+). 

Pour profiter de l’autoabsorption de la raie intense voisine et pour avoir 
une intensité suffisanie, on utilise une visée « en bout » pour mesurer 
l'intensité de la raie interdite ; par contre, pour n’avoir pas à mesurer son 
autoabsorption, on utilise une visée « en travers » pour la raie ‘permise 
et on montre qu’elle n’est plus autoabsorbée en travers quand le courant 
dans le tube est inférieur à 0,1 ampère, le rapport « bout-travers » étant 
déterminé à l’aide d’une raie observable sans autoabsorption en bout eten 
travers. 

L'effet Zeeman de la raie 3 1D — 2 5P;2 étudié dans le but de connaître 
la nature de la transition, a conduit à un résultat inattendu ; les observa- 
tions longitudinales et transversales ne semblent compatibles qu’en 
admettant un rayonnement quadrupolaire, mais ceci est inadmissible 
théoriquement, car la règle rigoureuse des parités (inverse de la règle 
usuelle de Laporte) serait violée. 


INTRODUCTION 


Les généralités sur les raies interdites sont exposées dans tous les . 
traités de spectroscopie, ainsi que dans de nombreux articles de 
revues. En particulier, un article de Mrozowsky (1) donne une excel- 
lente vue d'ensemble du problème et une importante bibliographie. 
Il suffit donc de rappeler ici que les raies interdites sont des raies 
spectrales qui n'obéissent pas aux règles de sélection usuelles, aux- 
quelles obéissent, au contraire, la plupart des raies spectrales (raies 
permises) ; et qu'il existe plusieurs types de raies interdites. 

. Groupe 1. — Raies dipolaires magnétiques et raies multipolaires : 
ces modes de rayonnement, qui correspondent touiours à des proba- 
bilités de transition très faibles, ohéissent à des règles de sélection 
particulières différentes des règles de sélection usuelles relatives au 
rayonnement dipolaire. Les raies aurorales et nébulaires, certaines 
raies des alcalins et du plomb appartiennent à ce groupe (!). 

Groupe IL. — Raies violant des règles de sélection approximatives, 


(*) Voir par exemple à ce sujet Ruginowicz, Journal de Physique, 19/9 
[8], 40, 33 D à 44 D. 
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établies en négligeant certaines interactions et en schématisant les 
couplages. Les raies d’intercombinaison par exemple appartiennent à 
ce type. 

… Groupe III. — Raïes dues à l’action d’un champ extérieur, champ 
électrique ou magnétique, qui modifie les règles de sélection. 

- La plupart des raies étudiées dans cet article appartiennent au 
troisième groupe et sont dues au champ interionique, champ électri- 
‘que des ions et des électrons présents dans la décharge. Seul le dernier 
“chapitre est relatif à des raies d’intercombinaison. 

La découverte en 1939 par P. Jacquinot (2) de raies interdites, 
faibles et voisines de raies intenses, dans le spectre de l'hélium, est à 
d'origine des travaux exposés ci-dessous. Une étude de ces raies 
interdites faite en collaboration avec P. Jacquinot (3) a permis de 
“montrer : d'une part, que la plupart de ces raies étaient forcées par le 

champ interionique ; d'autre part, que ce champ interionique possé- 
d'ait, dans le cas de tubes alimentés en haute fréquence et soumis au 
champ magnétique, une structure particulière, incompatible avec 
une répartition au hasard des charges (répartition de Holtsmark); ce 
"dernier résultat est déduit de l’examen des figures de décomposition 
magnétique (effet Zeeman transversal et longitudinal), qui ne peuvent 
s’interpréter qu’en supposant que le champ électrique est pratique- 
-ment normal au champ magnétique. 
* Il convenait encore de préciser les relations entre les raies interdites 
“et les caractéristiques de la décharge, et de voir si l’hypothèse d’une 
“répartition de Holtsmark était acceptable dans le cas simple d'une 
décharge continue (chapitre I). 
> [l y avait également lieu de chercher st « l’anisotropie » du champ 
‘interionique, observée en haute fréquence, persistait dans le cas 
“d'une décharge continue parallèle au champ magnétique (cha- 
-pitre HIT) : l'étude faite par Segré et Bakker de l'effet Zeeman d’une 
‘raie forcée du mercure permettait, en effet, d’en douter. 
* Il existe naturellement de nombreuses raies interdites observables 
autres que celles du spectre de l’hélium ; mais le choix de ce spectre 
pour l'étude du champ interionique a été guidé par le nombre des 
“transitions interdites très sensibles au champ électrique, et situées 
‘dans le spectre visible (domaine d'utilisation du grand spectrographe 
“à prisme liquide de Bellevue). L'étude d’autres transitions interdites 
“serait un peu une redite, sauf pour celles du spectre de l'hydrogène 
‘qui mérite une mention particulière. La structure fine des raies de 
“l'hydrogène est, en effet, si serrée qu'on ne peut songer à observer 
les raies forcées qui se trouvent pratiquement confondues avec les 
raies permises. En présence d’un champ magnétique, qui décompose 


les niveaux, il en va tout autrement ; et le champ interionique doit 


£ Fe 1 : . 
provoquer l'apparition de raies interdites, qui se présentent alor 


“comme des composantes inte rdites dans l’effet Paschen-Back. Paschen, 


si halo Anis isidiiqué 
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en 1912, a effectivement observé des composantes interdites, mais 
avec des tubes à décharge perpendiculaires au champ magnétique où 
le champ électrique était surtout dû à des charges de parois. Bohr a 
montré, en 1917, qu'un tel champ. perpendiculaire au champ magné- 
tique, devait « forcer » les raies interdites, avec des intensités pro- 
portionnelles au carré de son module. 

En utilisant une décharge parallèle au champ magnétique, Croze, 
en 1912, n’a pas observé les composantes interdites et a pu ainsi, 

le premier, montrer que les raies de l'hydrogène subissaient un effet 
Paschen-Back normal. 

Avec ce dernier type de décharge, les charges de parois doivent être 
faibles (parce qu'il n’y a pas d'effet de soufflage), et la symétrie du 
tube fait qu'elles ne peuvent provoquer de champ électrique. 

Les composantes du champ interionique perpendiculaires au champ 
magnétique doivent cependant forcer les raies interdites, tandis que 

la composante parallèle au champ magnétique doit se manifester par 
un élargissement des raies. J'ai donc cherché à rendre ces deux 
phénomènes observables et à comparer les résultats expérimentaux à 
ceux de calculs théoriques basés sur certaines hypothèses simplifica- 
trices nécessitées par la complexité du problème (chapitre IV). 

Il a déjà été signalé qu’en plus des raies forcées par le champ élec- 
_trique le spectre de l'hélium contient des raies interdites qui, du 
point de vue de la théorie de l’atome, présentent certainement un. 
intérêt bien supérieur; il y avait donc lieu dé chercher à obtenir 
certains résultats expérimentaux, relatifs aux probabilités de transi- 
tion et à l'effet Zeeman, qui puissent, pour la théorie, constituer des 
données de base (chapitre V). | 5 

Cette Ctude de raies faibles, et, le plus souvent voisines de raies 
intenses, n'aurait pu être entreprise sans l'existence au laboratoire du 
grand spectrographe à prisme liquide de A. Couder, et, pour les 
études d'effet Zeeman, du grand électro-aimant de l’Académie des 

Sciences ; mais il fallait, en outre, mettre au point des sources 
intenses et des dispositifs d'enregistrement et de photométrie appro- 
priés aux mesures entreprises (chapitre Ier). 


CHAPITRE PREMIER 


Dispositifs expérimentaux. : 


A. — Les raies interdites que j'ai étudiées ont des intensités beau- 
coup plus faibles que celles des raies principales du même spectre. 
La plupart d’entre elles sont, en outre, voisines d’une raie intense, 
qui rend difficile leur observation. 
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I y a donc lieu d'utiliser un Spectrographe qui soit à la fois lumi- 
meux et doué d’un pouvoir séparateur élevé: en ce qui concerne le 
fouvoir séparateur il s’agit non seulement du pouvoir séparateur 
éentral pour des raies d’égales intensités, mais, surtout du pouvoir 
séparateur pour des raies d’intensités très différentes. 

1 y a lieu également de chercher à augmenter la brillance géné- 
male des sources utilisées, ainsi que l'intensité relative des raies inter- 
fites dans leur spectre. 

: Pour augmenter la brillance des sources on peut : soit augmenter 
“paisseur de la couche rayonnante, soit augmenter la brillance par 
inité de volume, c'est-à-dire le coefficient d'émission. 
* Pour augmenter l’épaisseur de la couche rayonnante, on utilise 
ut natureilement des tubes longs vus en bout. Ce procédé donne, 
à outre, un renforcement relatif des raies faibles par autoabsorp- 
on (4). On sait, en effet, que toute raie spectrale est absorbée par la 
source même qui l’émet. Emission et absorption sont caractérisées 
Dar trois coefhicients. Le coefficient d'émission e est donné par la for- 
mule : | 
£ d? = edzdSdw 


su de est le flux émis en l’absence de rayonnement incident, dans la 
direction oz et dans l’angle solide dw, par une couche d'épaisseur 
infiniment petite dz et de surface dS. fe 
$ Le coefficient d'absorption a’ est tel que, si un flux + de la lon- 
Jueur d'onde considérée, traverse une épaisseur infiniment petite, 
4, la portion ya'ds de ce flux est absorbée. Sous l’action du flux # 
Je lumière incidente, dans une tranche d'épaisseur d£ est induit, dans 
la même direction, un flux de même longueur d'onde, donné par la 
Formule (1) : 


* (1) Les quantités e, a’, e’ sont données en théorie quantique (5) par les 
formules : | 
e = (Na/27a + 1) X (64/3) X m's*tS(A, B) 
a! = (N5/2jz + 1) X (87/3h) X sS(A, B) 
à e = (Na/2Ja + 1) X (87/34) X sS(A, B) 
avec : 
: sA,B=ŸI@IPIOP 
' ab 


Dans ces formules, NA et Nn désignent les nombres d'atomes par unité 
le volume sur les niveaux, émetteurs À et absorbants B, de RE à 
iques 271 + 1 et 275 + 1; s est le nombre d'onde de la Lors 4 ë 
la transition A — B; (a | P | b) désigne un élément de ee u 7 ce 
jolarisation électrique : a et b étant les sous-niveaux en lesquels & 
lécomposent les niveaux A et B. et ? : 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Janvier-Février 1951). 
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où e/ est le coefficient d'émission induite. Tout se passe donc comm 
s’il y avait un coefficient d'absorption : 


a—=0@ —e. 


Pour une raie monochromatique, dans un tube homogène, l'inter 
sité émise par une tranche d'épaisseur ds et de section unité est, dan 
la direction du tube : 


di=(e — al)dz 
I étant l'intensité émise par les tranches antérieures. En intégrant i 
vient, pour l’ensemble du tube : 
I—(e/a).(1 — exp (— as)). 


Cette formule classique est valable pour tous les rayons paraxiau: 
ae rencontrant pas les faces latérales du tube. 
Pour une raie faible as reste petit : 


I eg. 
Pour une raie forte au contraire, si £ est suffisamment grand : 
 [ve/a. 
La raie faible se trouve donc renforcée par rappcit à la raie forte 
dans le rapport : 
Gé: 


Pour une raie non monochromatique, dans la bande v, y + dy, 
. coefficient d'émission est : 


e(v)dv = e, f(v)dy 


avec : 


robe: 


En admettant la loi de Kirchoff généralisée (6) : 


a—=aof() 


et : 
G=ar/ f (1 —exp (—& fs). 


Le gain est toujours plus faible que pour une raie monochroma 
tique, ayant pour coefficients d'émission et d'absorption e, et a, et 
dépend de la forme de la raie : nous discuterons ailleurs cette ques 
tion plus en détail. Ne 

L’autoabsorption ne procure aucun gain en ce qui concerne le rap 
port d'intensité entre la raie faible et le fond de même fréquence 
provenant principalement de la raie intense voisine. Comme l 
signalé P. Jacquinot (4) elle procure, au contraire, un gain impor 


fant en ce qui concerne le fond de fréquence différente, dû à la 
Mffraction, la diffusion et, éventuellement, l'irradiation photogra- 


ues appropriés un gain de même nature (7). | 

- Pour augmenter le coefficient d'émission on utilise des tubes 
b poussés », c’est-à-dire à torte densité de courant. Le coefficient 
MPabsorption ne croît pas comme le coefficient d'émission et on gagne 


roît avec la densité de courant, et l’intensité relative des raies for- 
sées, dont il est responsable, croît ; l'emploi de tubes poussés est 
onc intéressant pour l'étude de raies de ce type. Deux circonstances 
ætténuent cependant le bénéfice procuré par l’exaltation des raies for- 
es ; c'est l’exaltation simultanée du fond, dû à la raie intense 
oisine, et l'élargissement des raies étudiées. 


B. Spectrographe. — J'ai utilisé le spectrographe à prisme liquide 
de A. Couder (8). Rappelons brièvement les propriétés les plus 
#emarquables de cet instrument, construit sur l’initiative de M. le 
professeur A. Cotton, installé dans le puits du Laboratoire et muni 
le divers perfectionnements par P. Jacquinot. 

-* La dispersion est élevée : 0,94 mm. par À pour 4 500 À, 0,57 mm. 
par À pour 5 000 À, 0,29 mm. par À pour 6voo À, dans l'emploi 
normal avec deux traversées du prisme. On peut la doubler, en utili- 
Sant quatre traversées du prisme, grâce à un dispositif approprié. 
Le pouvoir de résolution est sensiblement égal à celui que donne la 
formule théorique : pe 
f 0,9.10° pour À—6 000 A 
Row 192 {ax ax) — 11.10% pour À—5 000 À 

1,8.105 pour À — 4 500 À 


N de 9 à Les = 
où = est la dispersion donnée ci-dessus et, w — 1/45, l'ouverture du 
Ê 


Spectrographe. Grâce à l'homogénéité du prisme liquide (la constance 
de la température au fond du puits est suffi- 


£ / 1er A (C4 
Sante pour assurer cette homogénéité) et à la Re 
qualité de l’optique, la répartition de la lumière, 
en dehors des images géométriques, est en gros ; 

Re : Ce O5 ME DE ur Le. 
celle due à la diffraction ; ce fait rend l'appareil === € 


Particulièrement apte à l'étude de raies faibles 
Yoisines de raies intenses. 

Comme récepteur de lumière, à la sortie du 
fpectrographe, j'ai utilisé soit la plaque pho- 
fographique, soit la cellule photoélectrique 
type r Par, R. C. A. à multiplicateurs d'électrons). 
+ Dans ce cas, le spectrographe est muni d'une fente de sortie. Le 


Figtre 


LS 
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hique. Signalons que l’on peut obtenir à l’aide de dispositifs opti- 


eu en ce qui concerne l’autoabsorption. Le champ interionique 
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balayage en longueur d'onde est assuré par la rotation d’une lame à 
faces parallèles, qui déplace l'image sur cette fente ; sil’on ne s'écarte 
pas de plus de 10° de l'incidence normale, le déplacement est sensi- 
blement proportionnel à l’angle de rotation. 

On voit en effet sur la figure que le déplacement est : 


e—d.sin (i—r)/cos r —d.(sin i —costigr). 
Si z est petit : | 
. . I 2 I 
e—a[i(s —+) +a(- F +2—+)]=d( 


et : 


+ L) pour n— 3/2 


œ] =. 


Re 7 ;3 TR ny, 
F=sti+ts) pour "T0 5! << {44 0/0. 


La lame à faces parallèles entraîne, dans sa rotation, le tambour 
d’un enregistreur photographique. La commande est réalisée à l’aide 
d'un fil métallique, s’enroulant, à une extrémité sur un volant lié à 
la lame, à l’autre sur un volant lié au tambour; les deux rotations 
sont donc proportionnelles. 

On inscrit, en fonction de l'angle de rotation, la déviation d’un 
galvanomètre qui reçoit le courant de sortie de la cellule. Dans 


_… l'étude des raies interdites ce courant est généralement très faible et 


ïl est nécessaire d'employer un galvanomètre très sensible en ampères 
(le galvanomètre le plus généralement employé a une sensibilité de 
2.107! ampère par mm.), on le shunte pour l’étude des raies fortes. 
A la température ordinaire, les fluctuations du courant d’obscurité 
sont telles que l’emploi d’un galvanomètre aussi sensible n'aurait 
pas de sens; le courant d’obscurité, et par suite ses fluctuations, 
sont ramenés à une valeur très faible en plongeant la cellule dans 
lair liquide (schéma du montage au paragraphe suivant). Pour les 
faibles flux il subsiste cependant des fluctuations dont on réduit la 
grandeur par l'emploi de fortes constantes de temps : ces fluctuations 
sont probablement dues surtout à de petites décharges, qui apparais- 
sent quand on pousse la tension de la cellule, mais les fluctuations 
essentielles des photons incidents peuvent également intervenir. 


C. Photométrie. — 1) Pour la photométrie photographique, J'ai 
utilisé deux méthodes différentes, suivant qu’il s’agit de compare 
une raie forte à une raie faible ou de comparer des raies ayant de: 
intensilés assez peu différentes. Et 

Dans le premier cas le faisceau est séparé en deux à l’aide d’ur 
biréfringent, un coin photométrique affaiblit l'un des faisceaux dé 
façon à obtenir l'égalité des densités photographiques pour la rait 
forte affaiblie et pour la raie faible non affaiblie. Ce procédé n’a ét 
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mployé que dans une série de mesures déjà publiées et qui seront 
seulement rappelées ici (3). 

; Dans le deuxième cas, on utilise la mesure de la densité photogra- 
Phique ; les clichés sont examinés au microphotomètre enregistreur 
t convenablement étalonnés. 

Pour l'étalonnage on utilise le spectre continu fourni par une 
lampe à ruban de tungstène. On obtient des éclairements dans des 
fapports connus, en utilisant des fentes de largeurs connues, mais! 
tous les points de la fente doivent éclairer l'objectif dela même façon. 

- Pour éviter les corrections, et éliminer les erreurs dues 
aux légères différences de brillance entre les différents 
points du ruban, on en forme l'image sur l'objectif et 
bon sur la fente, comme cela se fait généralement ; si 
ôn n'utilise que des rayons s’écartant peu de la normale 
au ruban, la fente est éclairée uniformément. 

L'étaionnage se fait en une seule fois en remplaçant From 
la fente par un diaphragme en escalier, schématisé sur Fig. 2. 
la figure 2; et non en utilisant successivement diffé- 
tentes largeurs de fente. De cette façon, d’une part, il 
n'est pas nécessaire que la lampe soit stable, d’autre part, pour les 
poses longues, le temps d'étalonnage est ramené à une valeur accep- 
table. En projetant sur le plan de la fente une image réduite du : 
diaphragme, on utilise un diaphragme de dimensions plus grandes, 
donc de réalisation plus aisée (q). En définitive, le système optique 
employé est le suivant (fig. 3). Une lentille L;, diaphragmée par 
À la fente à échelons D, donne du 


È R2 DR, D R ruban R une image À, sur une 
0e lentille L, ; la lentille L: projette le 
Ë 0 LL, E, 1 mêlre diaphragme D, en D;, sur la fente 


largement ouverte ; enfin une len- 
tille L3, placée sur la fente, donne 
une image définitive R: du ruban 
Sur l'objectif O du spectrographe. Cette dernière image est nette- 
ment plus grande que l'objectif. ESA 

2° Les mesures photométriques sont simplifiées et améliorées en 
précision par l’emploi de la cellule photoélectrique. Etant donné les 
faibles flux utilisés, les courants de sortie sont, pour une longueur 
d'onde donnée, proportionnels aux flux. Les indications du galvano- 
mètre donnent donc une mesure du flux. La sensibilité du système est 
contrôlée à l’aide d’une lampe à ruban de tungstène, montée dans un 
pont, suivant le montage de M. Ribaud (10), pour assurer la constance 
de la brillance. 
Les précautions à prendre concernent surtout Ja comparaison de 
deux sources (comparaison d’une source et d’une lampe étalon, ou de 
deux visées différentes d'une même source); il est alors nécessaire de 
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bien définir les étendues des faisceaux utilisés. On s'arrange, dans 
tous les cas, pour que les faisceaux ne soient limités que par la mon- 
ture de l'objectif d’une part, les fentes et les diaphragmes situés dans 
des plans qui leur sont conjugués d'autre part. 

On peut distinguer deux parties dans le système optique : la pre= 
mière partie sert à éclairer la fente d’entrée, elle dépend des sourcés 
employées et sera décrite en même temps qu'elles. La deuxième 
partie comprend le spectrographe et le dispositif de projection sur la 
cellule. En principe il suffit d'une lentille, placée sur la fente de 
Sortie, et donnant, sur la cathode de la cellule, une image de l'objectif 
plus petite qu'elle, le déplacement de cette lentille permet de choisir 
sur la cathode la plage la plus sensible. En pratique, pour assurer 
son refroidissement, la cellule est placée dans une boîte cylindrique 
verticale contenant de l’hélium sec e! plongée dans l'air liquide. Le 
système optique employé (fig. 4) permet d'avoir un faisceau étroit 
dans la boîte. Dans ce système, l'objectif O, la lentille o et la 


0 . mètre € 
Fig. 4. 


cathode C d’une part, la fente de sortie F et la lentille f d'autre part, 
sont conjugués, la lentille L et le prisme P sont munis de réglages. 
permettant d'explorer la cathode. La longueur de fente est limitée 
soit dans le système de projection de la source, soit dans le plan de la 
fente de sortie. Dans le sens de la dispersion, le faisceau est limité, 
pour une longueur d'onde déterminée, par deux des quatre bords de 
fentes, du moins si on, néglige la diffraction. La diffraction n’inter- 
vient pratiquement ni dans le cas des spectres continus ni dans le cas 
où l’on mesure l'intensité totale d’une raie en utilisant une fente de. 
sortie large. En effet : désignons par L la longueur de fente, 4 et & 
les largeurs des fentés d'entrée et de sortie, Q l'angle solide sous 
lequel l'objectif est vu des fentes, T le coefficient de transmission, 
B(v) la brillance spectrale, dy/dx l'inverse de la dispersion des nom- 
bres d'ondes. Le flux reçu par la cellule a pour expression : | 


T.9.L././.B(v).dy/dx 
pour un spectre continu, et : LE 


T.0.L.u [B().d 


pour une raie spectrale et une fente de sortie large. 
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Dans le cas général, en désignant par D(x) la fonction de diffrac- 
on et par w le nombre d'ondes pour lequel les centres des fentes 
ant conjugués : 


à st +UB PH [+ dv d 
nn Q.L. AT Fe 7 B(%0 + (ti + do + 2) Re). 
D(xs).dxs.dxs.dxs.. 


Dans une région spectrale ou la dispersion peut être considérée 
mme constante, l’aire de la courbe d'enregistrement d’une raie est 
moportionnelle à (les intégrales étant étendues à toute la raie) : 


fc). =T.o.L. 4. 2 | 80.4. 


La mesure de l'intensité globale d'une raie, se fait donc très sim- 
lement, soit en utilisant une fente de sortie large, soit en mesurant 
ire de la courbe d'enregistrement. Le premier procédé est rapide et: 
#mnvient très bien pour une raie isolée, il convient encore si la raie 
pparaît sur un fond spectral pour lequel on peut admettre une loi 
iméaire de variation. Le second procédé doit être employé si la raie 
Ppartient à un groupe de raies assez rapprochées. Si les raies devien- 
ent très rapprochées, elles ne peuvent être séparées que si le pouvoir: 
e résolution de l’appareil est suffisant, le pouvoir de résolution 
iaximum est évidemment obtenu avec des fentes infiniment fines, il 
St alors limité par la diffraction, mais la luminosité, qui décroit 
lus que le produit des largeurs de fentes est alors nulle. Dans le cas 
€ raies monochromatiques l'étude des meilleures conditions d'emploi 
“été faite par P. Jacquinot (t) (11). Cette étude montre que l’on a 
itérêt à utiliser deux fentes d’égale largeur et que l'on gagne peu 
ür la largeur des raies en diminuant les fentes au-dessous de la 
irgeur de la tache de diffraction, alors que l’on perd beaucoup en 
uminosité. Dans l'étude de raies larges, les mêmes conclusions reste- 
ont valables en remplaçant la largeur de la tache de diffraction par 
à largeur de la raie, seuls les coefficients numériques changeront. 
in utilisant des fentes fines par rapport à la raie, mais non par 
apport à la tache de diffraction, on peut étudier des formes de raies 
arges. Dans ce cas l'influence de la diffraction peut être gênante dans 
:s parties éloignées de la raie, si l’intensité décroît plus vite dans la 
aie que dans la tache de diffraction, c’est-à-dire plus vite que (v—vo)*. 
a forme des raies peut encore être modifiée par la constante de temps 
e l'appareil enregistreur ; on peut se rendre compte des vitesses de 
alayage tolérables en supposant que l’on étudie une raie ayant une 


(:) Dans cette étude la luminosité est définie à partir des maxima et nom 
ès aires. 
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forme simple. Pratiquement, on peut vérifier que la vitesse di 
balayage n’est pas trop grande en recommençant le même enregistre 
ment avec une vitesse double et en comparant les résultats. 


D. Sources lumineuses. — Tous les tubes à décharges que j'ai 
employés étaient destinés à supporter de fortes densités de courant! 
c'est pourquoi je les ai construits en silice fondue et munis de refroi- 
dissements à eau; un seul d’entre eux refroidi à l’air a été décrit 
ailleurs (5). L'étude de l'effet Zeeman a été faite avec des tubes 
Spéciaux qui seront décrits après les tubes ordinaires. 


1° TUBES À DÉCHARGE NON DESTINÉS À L'ÉTUDE DE L'EFFET ZEEMAN. — 
a) J'ai construit successivement deux de ces tubes ; le premier peut 
être considéré comme un tube d'essai et je ne décrirai donc que le 
second, en indiquant éventuellement Pourquoi certaines techniques 
employées pour le premier ont été abandonnées par la suite. Le tube 
a 2 m, de longueur. Son diamètre intérieur de 7 mm. a été choisi 
assez grand pour permettre des visées en bout et assez petit pour per- 
mettre l'emploi éventuel de fortes densités de courant. Le diamètre 
est constant à 3 0/0 près ; la constance du diamètre a été spécialement 
recherchée pour permettre certaines comparaisons d’intensités. 


Eat RSS 
Z772 domaine de [3 decharge 
Fi%5; 


Pour les visées en bout l'axe du tube doit être bien rectiligne : 
Pour parvenir à ce résultat le tube est Supporté par des V réglables 
fixés sur une forte poutre en acier, les V, identiques, sont alignés 
optiquement et le tube est bagué au niveau des V Pour tenir compte. 
des différences de diamètre extérieur. 

A côté du tube de 2 m, est placé un tube de 33 mm. d 
section égale à la section moyenne du grand tube et Parcouru par la 
même décharge. Ce tube est destiné à des 


comparaisons d’intensités 
pour les études d autoabsorption ; sa longueur doit être aussi bien 


définie que possible ; pour parvenir à ce résultat la partie utile est 
limitée par les sifflets Si et S; (Hig. 5), la décharge s'épanouit de 
chaque côté des sifflets et diffuse très peu dans les parties E et f. 


e long, de 
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Entre les sifflets le plasma lumineux est bien homogène, sauf à 
moins de 2 mm. de ceux-ci où se trouve une région moins lumineuse, 
‘dont les dimensions dépendent d’ailleurs un peu de la pression et de 
l'intensité du courant. Le sifflet S;, qui sert à la visée, a une largeur 
“de r mm.; pour tenir compte de l'ouverture du faisceau utilisé et des 
erreurs de centrage, le sifflet arrière a une largeur de 2 mm. Les 
rayons utiles traversent les deux sifflets, et derrière S: se trouve une 
chambre, en forme de cornet, destinée à éliminer la lumière réfléchie. 

b) Ælectrodes. — Pour le premier tube j'ai utilisé des électrodes 
-en molybdène (plaques de lampes d'émission) placées dans des ballons 
de silice fondue. Chaque électrode était entourée d’une chemise de 

» silice destinée à protéger les 
parois du ballon contre les dépôts 
- métalliques et les claquages par 
étincelle qu'ils provoquent. Pour 
éviter que les électrodes n'in- 
troduisent, par dégazage, des 
impuretés dans le tube, il était 
nécessaire avant emploi de les dr 
chauffer sous vide à l’aide d’un 
‘four à induction. 

Les électrodes utilisées sur le 

- second tube n'introduisent pas 

* d'impuretés par dégazage, au 
contraire, elles absorbent les 
impuretés du gaz. Ce sont sim- Ze = piéne  [Mlcrvérocc 
plement des électrodes en alumi- | 
nium refroidies à l’eau. De l’alu- 
minium se pulvérise et absorbe 
énergiquement les impuretés. Le 
système employé, schématisé sur la figure 6, est conçu pour assurer 
un bon refroidissement, en particulier du passage à la picéine ; il pe 
nécessite pas de gros ballons de silice fondue et peut être aisément, 
démonté. î ES 

c) Purification. — Les électrodes absorbant les impuretés Jouent 

- un rôle primordial dans la purification. Elles sont à rapprocher des 
arcs entre électrodes de magnésium couramment utilisés. Il semble 

» que la plupart des gaz soient définitivement éliminés par combinaison 

. chimique. Les gaz rares, par contre, semblent simplement absorbés ; | 

en effet un tube ayant fonctionné longtemps dans | hélium, et rempli 

ensuite d’un autre gaz, donne l’hélium comme impureté si on ne 
prend pas la précaution de nettoyer les électrodes. La en est 
complétée par trois ampoules à charbon refroidies à l'air liquide et 
branchées sur le tube à ses deux extrémités et en son milieu. 

Le tube enfin est entièrement plongé dans un bac de refroidissement 


mélsl has silice 


Fig. 6. — Les flèches indiquent 
le trajet de l’eau de refroidissement. 
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où circule de l’eau, ce qui limite considérablement les dégagements: 
de gaz. Avant chaque mise en service les parois du tube sont partiel- 
lement dégazées en faisant fonctionner l’appareil, sans refroidisse- 
ment (sauf aux électrodes) et sous faible pression, pendant environ 
1 heure. En fonctionnement normal le tube donne avec une grande 
pureté le spectre de l’hélium, gaz particulièrement sensible aux gaz” 
étrangers. La raie Hx, particulièrement difficile à éliminer, peut être 
prise comme critère de pureté : au spectroscope elle est invisible 
quand on vise le tube en travers ; elle ne disparaît jamais complète- 
ment dans l'observation en bout mais devient beaucoup plus faible 


que la raie voisine de l’hélium (raie 6 638 À fortement autoabsorbée). 

d) Pression. — Les pressions généralement utilisées, de l’ordre du 
millimètre, sont mesurées à l’aide d’un manomètre à phtallate de 
butyle. 

En même temps qu'elles absorbent les impuretés, les électrodes 
absorbent lentement l'hélium ; pour assurer la constance de la pres- 
sion pendant la durée d’une mesure, le tube est relié à un ou deux 
ballons de 5 litres servant de volant de gaz. 

e) Circuit électrique. — Les deux électrodes sont identiques ; on 
peut donc utiliser indifféremment l’une ou l’autre comme cathode 
et employer du courant alternatif. 

Dans ce dernier cas la resistance ballast est, suivant ie procédé 
classique, remplacée par une self. , 

L'étude de la forme du courant, à l'oscillographe cathodique, 
montre que les coupures, à chaque alternance, ne sont pas nettes : 
elles soat prolongées par des trains d'oscillations amorties qui font 
« chanter » le tube et diffuser la décharge. Les valeurs instantanées 
des différentes grandeurs mesurées (intensité des raies normales, des 
raies forcées, du courant) ne variant pas proportionnellement, à} 
n'existe de relations biunivoques entre leurs valèurs moyennes que 
si la forme du courant est donnée En courant alternatif la forme du 

courant peut être nettement changée par de faibles modifications du 
circuit électrique, en particulier, si pour maintenir la constance de 

l'intensité efficace, on compense une variation de la tension d’alimen- 

tation en agissant sur la self ballast, on change les rapports d’inten- 

sités. Ces inconvénients, qui rendent impossibles les mesures pré- 

cises d’intensités, subsistent si on remplace le courant alternatif par 
du courant redressé insuffisamment filtré ; des essais, faits en redres- 

sant une seule alternance, ont conduit à des résultats qui n'étaient. 
pas meilleurs qu’en alternatif, malgré l'emploi d’un filtre déjà très. 
volumineux. La puissance mise en jeu est en effet importante et la, 
forte résistance négative du tube atténue l'effet du filtre. 

En utilisant le courant continu fourni par une machine tournante, 

existant au laboratoire, le tube fonctionne d’une façon tout à fait. 
régulière, il ne chante pas, la décharge diffuse très peu, les intensités 
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lumineuses ne dépendent plus (à intensité de courant constante) des 
caractéristiques du circuit. 

Les intensités de courant utilisées varient entre 5 et 2500 milli- 
ampères. Pour les courants inférieurs à 500 milliampères, une diode, 
dont on fait varier le courant de chauffage, tient lieu de résistance 
ballast. La chute de tension dans la valve varie entre 3000 et 
1000 volts environ quand le courant passe de 5 à 500 milliam pères. 
Pour les forts courants on introduit des résistances (lampes à fila- 
ments de carbone) en parallèle avec la valve, celle-ci ne sert plus 
qu'au réglage fin ; la chute de tension est alors d'environ 1 000 volts. 
. Les électrodes sont aiimentées en eau à travers des rouets d’eau 
dont la résistance, de plusieurs mégohms, est suffisante pour ne pas 
nuire à la stabilité du tube même pour les faibles courants. 


Fig. 7. — Circuit électrique. 


- T, tube à décharge ; e1, €», électrodes ; R4, Ro, rouets d’eau ; My 89, relais 
coupant l’excitation de la génératrice en cas d’arrèt de la circulation 
d'eau ; À, ampéremètre; V, Vr, Vx voltmètres indiquant, respective- 
ment, les tensions aux bornes de la génératrice, du tube, de la diode ; 
K, diode; T», transformateur de chauffage de la diode; T, et rh, auto- 
- transformateur et rhéostat de réglage du chauffage; L, batterie de 

lampes à filaments de carbone; j, fusibles ; D, génératrice ; Rh, rhéo- 

stat d’excitation ; E, excitatrice ; r, relais de commande de l’excitation. 


-. #) Montage optique. — Dans les considérations sommaires HEIE 
développées, au début de ce chapitre, à propos de Laon ere ; 
j'ai supposé que les rayons lumineux ütiles ne rencontraient pas u 
parois latérales du tube : le montage optique employé respecte cette 
condition. Pour utiliser un faisceau d’étendue maximum, il faut pro-- 
jeter une extrémité du tube sur la fente et l’autre sur l'objectif, en 
couvrant exactement celui-ci. On peut faire, en principe, cette projec- 


12/ JEAN BROCHARD 


tion avec une seule lentille convergente projetant l'extrémité arrière 
du tube sur la fente et l'extrémité avant (extrémité par où sort la 
lumière) sur l'objectif. Dans ce procédé, pour un spectrographe et un 
tube donné, la convergence de la lentille, sa position et celle du tube 
par rapport au spectrographe, sont imposées ; on ne peut donc l’ems 
ployer dans un montage où les positions du tube et du spectrographe 
sont fixées par ailleurs. L'image de la partie arrière du tube n’a pas 
de bords nets : elle est auréolée par la lumière réfléchie par les parois 
du tube ; il est donc plus commode de projeter sur la fente l'image 
bien nette de l'avant du tube, cette projection peut se faire à l’aide 
d’une seule lentille convergerte. ‘Il suffit ensuite, à l’aide d’une 
seconde lentille convergente, placée sur la fente, de former sur l'ob- 
jectif l’image de l'arrière du tube; si le grandissement y de la pre- 
mière lentille respecte la condition d'ouverture, w'— y (w’ étant 
l'ouverture du tube, w celle de l'objectif), l'image de l’arrière du tube 
couvre exactement l'objectif. 


Le système réellement utilisé (fig. 8) dérive directement du précé- 
dent, mais utilise une lentille de plus : on dispose ainsi de suffisam- 
ment de paramètres pour pouvoir utiliser des lentilles de conver- 
gences courantes, commodément disposées. 

Les trois lentilles L;,, L, L: donnent successivement des extré- 
mités À et B du tube des images : A, et A: (sur L:), A; (sur la fente), 
B;, B:, B; (sur l'objectif). Il existe donc une image intermédiaire 
_ réelle, A;, de l’extrémité avant du tube : sur cette image intermédiaire 
sont placés un diaphragme, qui limite la longueur de l’image, et une 
lentille L:, qui remplace la lentille de fente. La fente est ainsi 
complètement dégagée; en outre la limitation de l’image intermé- 
diaire est plus facile que celle de l’image de fente, beaucoup plus: 
petite, la lentille d'image intermédiaire est moins convergente et 
demande un réglage moins précis que la lentille de fente. 

Il existe, entre le tube et la fente, deux images réelles, B, et B, de 
l'extrémité arrière B du tube. Sur la plus grande d'entre elles, B,, est 
placé un diaphragme circulaire D. Ce diaphragme arrête la lumière 
réfléchie sur les parois du tube et en évite la diffusion dans le spec- 
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trographe, c'est aussi, un repère commode pour les réglages : on y 
fait coïncider l’image de l'arrière du tube et celle de l'objectif (obtenue 
par retour inverse), Les éléments géométriques, indiqués sur la 
figure, sont partiellement imposés par la distance du tube à la fente 
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Pour tenir compte des légers défauts de réglage, j'ai supposé que le 
tube avait un diamètre de 6,5 mm. (diamètre réel 7 mm.), donc une 
ouverture de 6,5/2 000. La première lentille étant choisie les autres 
Sont imposées. Les dispositions relatives du tube et du spectrographe 
obligent à couder deux fois le faisceau à l’aide des prismes à réflexion 
totale P, et P:. Ces prismes permettent de faire coïncider optique- 
ment les axes du tube et du spectrographe; cet alignement est beau- 
coup plus facile à réaliser qu'un alignement géométrique. 

Pour faire des mesures sur le petit tube, la lentille L, est escamotée 
et remplacée par une lentille L, qui donne le même déplacement mais 
un grandissement 10 fois plus fort (5 au lieu de 1/2). De même, la 
lentille d'image intermédiaire, L:, est escamotée et remplacée par une 
lentille L, de convergence différente. 

Les projections des deux tubes sont faites à travers le même 
nombre de dioptres et les coefficients de transmission sont égaux. 

Pour augmenter la luminosité, on peut projeter le grand tube à 
l'aide du système normalement employé pour le petit; de cette façon 
on augmente l'étendue du faisceau utilisé, mais cette étendue ne 
peut être exactement connue, ni même définie, car on utilise des 
rayons réfléchis sur les parois du tube. 

On peut également viser le tube en travers, la visée se fait à travers 
‘le bac de refroidissement à l’aide des prismes p, et pe, de la lentille /, 
puis du système de projection du petit tube, le coefficient de trans- 
mission n’est donc pas le même que pour les visées en bout, 

Réglages. — Pour n’utiliser que des rayons n'ayant pas subi de 

réflexion sur les parois latérales du tube, le système doit être soigneu- 
sement réglé. Toutes les pièces optiques sont munies de réglages 
micrométriques et sont réglées une à une. Pour faciliter le réglage 
on illumine seulement l'arrière du tube en haute fréquence ; d’autre 
part, des lampes placées sur l’ohjectif permettent de suivre le faisceau 
“en sens inverse; on peut ainsi aisément faire le réglage sur le dia- 
phragme D. Lorsqu'une seule lentille a été déréglée. on ones 
réglage en cherchant le maximum d intensité à la cellule en se pla- 
çant sur une raie faiblement autoabsorbée. | 


(5,70 m.), l'ouverture du spectrographe (o—+) et celle du tube. 


2) TuBE À DÉCHARGE EN COURANT CONTINU PARALLÈLE AU CHAMP MAGNÉ- 
; | A 
rique. — Ce tube a été construit pour l'étude de l'effet Zeeman de 
“ L Æ ” . . . s aussi 
raies forcées par le champ interionique dans des conditions Ke 
simples que possible (un tube perpendiculaire au champ magnétique 
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ne possède pas la symétrie de révolution et fonctionne difficilement, 
sauf en haute fréquence, et avec de fortes charges de parois). 

Pour pouvoir supporter de fortes densités de courant, le tube repré: 
senté schématiquement sur la figure 9 est entièrement refroidi à 
l’eau. Etant données les dimensions de l’électro-aimant, il a été néces- 
saire de placer les électrodes à l’intérieur des masses polaires. La 
cathode est du type déjà décrit, elle est à la masse et l’eau qui la 
refroidit circule ensuite autour du tube à décharge. L’anode, en 
cuivre, beaucoup plus petite que la cathode, est intérieure au tube, 
refroidie intérieurement et isolée par un rouet d’eau. 

Dans la majeure partie de sa longueur, le tube a un diamètre inté= 
rieur de 7 mm. et un diamètre extérieur de g mm. ; il est placé dans 


DE = 
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silice mél. 


Fig. 9. 
A, anode ; C, cathode ; P, P’, pièces polaires ; L, chambre cylindrique en 
laiton ; F, fenêtre de visée ; S, tube de raccordement au banc de pom- 


page et au piège à charbon ; les flèches indiquent le trajet de l’eau de 
refroidissement. 


un canal de 10 mm. de diamètre percé suivant l’axe des pièces 
polaires PP"; celles-ci sont, vissées sur une pièce de laiton L qui les 
sépare par un entrefer de 30 mm. Dans la pièce de laiton sont ména- 
_gées des fenêtres de visée et une sortie latérale réunissant le tube au 
banc de pompage, et, éventuellement à un piège à charbon placé 
aussi près que possible de la partie utile du tube à décharge. L'ali- 
mentation peut fournir 1,5 ampère en courant redressé, à partir du 
triphasé et filtré. 
. Pour les mesures par photographie, on projette sur la fente une 
image du tube dédoublée par un prisme biréfringent. 
Pour les mesures photoélectriques, on projette, par l'intermédiaire 
d’un système à plusieurs lentilles, une image agrandie du tube ; avec 
une portion du tube ayant 5 mm. de longueur et placée au centre de 
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-l'entrefer (pour l’uniformité du champ magnétique), on éclaire la 
‘ 
- fente sur une longueur de 35 mm., l’axe du tube étant conjugué de 
- la fente. 
- Les composantes x et « sont analysées successivement, un analy- 
-seur (prisme de Glazebrook) de dimensions suffisantes étant placé sur 
le faisceau à un endroit où il ne le diaphragme pas. 
…. 3) TUBES À DÉCHARGE HAUTE FRÉQUENCE POUR L'ÉTUDE DE L'EFFET 
 ZEEMAN DE RAIES FAIBLES. — Pour l'étude de l'effet Zeeman de raies 
faibles, j'ai utilisé des tubes de silice fondue, à électrodes externes, 
srefroidis à l’eau, alimentés en haute fréquence. On peut utiliser des 
- tubes dont la circulation d'eau met les électrodes en court-cireuit, si 
+ l'impédance du tube reste faible par rapport à celle de la circulation : 
+ d'eau. Un tube, où les électrodes sont simplement quelques tours de 
tresse métallique serrée sur le tuhe, a été décrit ailleurs (3). La 
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figure 10 représente un tube utilisé pour l'étude de Peffet Zeeman 
* longitudinal dans une bobine : l'eau passe entre les électrodes et le 
» tube qui est ainsi très bien refroidi, malgré celte précaution les per- 
» çages du tube sont fréquents, beaucoup plus fréquents que pour les 
» tubes à décharge perpendiculaires au champ magnétique. : 

> Pour les décharges perpendiculaires au champ magnétique, lorsque 
» Celui-ci devient intense l’impédance du tube augmente et il est néces- 


1 saire de refroidir séparément les deux électrodes. 

LE. Champ magaétique. — Le champ magnétique est en général 

donné par le grand électro-aimant de l'Académie des Sciences. j'ai 

aussi utilisé pour l'effet Zeeman longitudinal un solénoïde de 75 cm. 

- de longueur donnant un champ de 7000 gauss pour une 6onsomr 
mation de l’ordre de 4o kW. 
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CHAPITRE II 


Le champ interionique et les raies forcées dans l’hélium. 


A. — Le mécanisme même de la décharge implique l'existence. 
dans les tubes luminescents de particules chargées, ions et électrons. 
Dès 1906, Stark (12) a indiqué que le champ électrique produit par 
ces particules devait modifier les raies spectrales et a distingué deux 
effets : le premier est un changement de longueur d'onde dü au champ 
. électrique considéré comme constant pendant l'émission : changement 
de longueur d'onde qui se traduit par un élargissement des raies 
étant donné le caractère statistique du champ électrique ; le second 
(effet de collision), moins important, est un élargissement symétrique. 
. des raies spectrales dû à la variation, dans le temps, du champ élec- 
trique produit par une particule chargée en mouvement. Peu après la 
découverte de l'effet Stark, Merton (13) montrait effectivement, par 
l'étude de l'élargissement des raies de la série de Balmer, qu'il 
existait, dans les tubes à décharge, des champs éiectriques beaucoup 
plus intenses que celui de la colonne positive : champs dus aux par- 
ticules chargées libres et, éventuellement, aux moments polaires des 
molécules. 

Divers expérimentateurs (14, 15) ont repris par la suite la question 
toujours dans des conditions expérimentales où les élargissements 
sont grands. 

Holismark (16) a étudié la répartition statistique du champ électri-. 
que pour des particules libres et des moments dipolaires et quadru- 
polaires : il a également étudié l'effet de collision ; cet effet, important 
dans la théorie des élaïgissements par pression et étudié par divers 
auteurs, dont récemment Spitzer (17), sera négligé dans la suite de 
cette étude. ; 

Dans le cas de l’hélium, la principale manifestation du champ 
interionique n’est pas l’élargissement des raies permises, mais l’appa- 
rition de raies interdites violant la règle de sélection AL — + R 
Certaines de ces raies interdites ont été mises en évidence par 
Merton (18) dans le spectre de décharges fortement condensées ; 
P. Jacquinot les a mises en évidence dans des conditions normales de 
décharge, quoique leurs intensités soient alors très faibles (2). L'étude 
théorique de ces raies forcées nécessite la connaissance : d’une part, 
de l’effet Stark dans un champ électrique constant, d’autre part, de la 
répartition statistique du champ électrique. 


: 4 
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. B. L’effet Stark dans l'hélium. — La théorie de l'effet Stark de 
loélium a été établie et confrontée avec l'expérience par Jane 
Dewey (19) et, d’une façon plus complète, par Foster (20). 
- Dans le cas des champs faibles, il suffit de considérer, dans chaque 
£as, le premier terme non nul de la théorie des perturbations (21). 
Dans le cas d’un niveau de singulet, perturbé par un autre niveau 
de singulet, les formules sont très simples et s’établissent immé- 
diatement. 
Soit un niveau n,{, perturbé par un niveau n,l' (avec l'—1æ+:1), 
Soit 0 — v,,— y,» la distance des niveaux; prenons pour axe os le 


> 
champ électrique F ; le potentiel perturbateur est : 


—> — 


5 
eF.r—=+F.P—F,.P 


& 


ou r est le rayon vecteur et P le moment électrique. Le déplacement 
d'un sous-niveau, n,/,m est, dans l’échelle des nombres d’ondes : 


duc) nm, {n,l,m)/ (IL.B.2) 


Le carré de l’élément de matrice qui figure au second membre a 
‘sensiblement la même valeur que pour l'hydrogène (21) siles niveaux 
considérés sont assez élevés, on a donc : 


du —(F?/h2628). (9/4). a2n?e2(n? — L?)(L2— m°?)/4L?— 1  (II.B.3) 


“en désignant par L le plus grand des nombres quantiques let l'. SiF 
est exprimé en unités électrostatiques C. G. S. et d en cm on 4 : 


du—3,70.10—.(F2/5).r%{n°—L?)(L?—m°}/4L?2—1—=K,F?/ (IL.B.3 bis) 


La perturbation de la fonction d'onde est : 


(F/Acô).(n,l,m | P. | njl',m)bnrm = df8 Ynrm. (.B.4) 


a!" ym!' 


À toute transition permise, d'intensité lrñm entre le sous- 
“PE , [QE 
niveau n/m et un sous-niveau n",l',m"(l"=\+1;m"'=moumxEi), 
; : NOT pe 
correspond donc, entre les niveaux n,l,m et n",l",m" une transition 
forcée d'intensité : 
} gen A ANT : d’où : AN AR PS (IL.B.5) 


n,l,m 


$ . . ra - . « , Ps, ct 
en sommant les intensités des transitions issues d’un même sous 


niveau. ; 
Dans le cas du champ interionique, le champ électrique peut occu- 


per une direction quelconque par rapport à la direction d'observation 
et la quantité intéressante est l'intensité globale proportionnelle à : 


] FORD) P+G/2)1 (PT. 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Janvier-Février 1951). 9 
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On vérifie aisément qu'elle est indépendante de » pour la raie per- 
mise, à chaque sous-niveau m correspond donc une intensité : 


im =(1/2l + 1) (dn/5) (al + 1).Kn-F/5? (LB) 


I étant l'intensité totale de la raie permise voisine. Cette première 
approximation va parfois se montrer insuffisante dans la suite de cet 
exposé; elle ne permet pas,-en particulier, de calculer l'intensité 
totale d’une raie interdite forcée par le champ interionique. Pour 
obtenir des formules plus exactes on doit considérer les différents 
niveaux de singulets (ou de triplets) de même nombre quantique 
principal n : la résolution d’une équation séculaire pèrmet alors, pour 
chaque.valeur du nombre quantique magnétique, de rendre diagonale 
la portion de la matrice des énergies relative aux niveaux considérés, 
puis de calculer les déplacements et les intensités. C’est la méthode 
employée par Foster, qui utilise les éléments de matrice relatifs à 
l'hydrogène et les distances expérimentales des niveaux. Le degré de 
l'équation séculaire est égal au nombre de niveaux et les formules se 
compliquent avec ce nombre. Dans le cas du champ interionique, où 
les champs très élevés sont peu probables, il est souvent légitime de 
ne considérer qu'un seul niveau perturbateur, dans ce cas les équa- 
tions séculaires sont du second degré et les formules sont des formules 
classiques de la théorie des perturbations (semi-dégénérescence ()}, 
avec cette particularité que les termes diagonaux de la matrice des 
perturbations sont nuls. 
Le déplacement est donné par : 


du = Ga). (VF TRE — 1) 


(les répulsions des deux niveaux sont égales). 
Les fonctions d'ondes des deux niveaux sont : 


, AKmt°? EKmE? ) 
ÿ: da + we BKmE2+ (54 VE + AK mt? )? Ÿ ( ) 
avec T1) = 2et10, J = 1 et l'intensité des composantes inter- 
dites relatives au niveau m est : 

; KrF? 4 

lim — SEC | ; _ pm 1L.B, 

m= (1 KE? + (1/4).(8 + VE + 4Kmk°)* 9) 

L'interaction d’un troisième niveau plus éloigné se calcule, tant 

qu'elle reste faible, à l’aide des développements en séries dont les 
formules (11.B.3,4) sont les premiers termes, en utilisant les fonctions 
perturbées écrites ci-dessus au lieu des fonctions non perturbées. 


( Voir par exemple à ce sujet E. Bauer, /ntroduction à la théorie des 
Groupes el ses applications à la Physique quantique. Paris, Presses Uni- 
versitaires, 1933, 13. 
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Dans le cas des niveaux n —/4 de l'hélium quatre niveaux sont. en 
incipe, à considérer (4S, 4P, 4D, 4F), mais le niveau 4S peut être 
Stématiquement laissé de côté car il est très loin des autres 
“30 cm!) et ne pourrait les perturber que pour des champs hors de 
oportion avec ceux qui interviennent, effectivément, dans les Hot 
| décharge. L 
Le niveau 4F est surtout perturbé par le niveau 4D (distant de 
© cm"! environ). 

Les formules (1.8.8, 4, 5, 6) ne sont applicables que pour des 
mamps faibles. Les formules (I1.B.7, 8, 9) sont toujours applicables 
Bur les sous-niveaux m— +2, car il n'y a pas de sous-niveau 
P, m——>2). Pour les sous-niveaux m—0, +1 le déplacement 
bnné par la formule (JI.B.7) est diminué par l'interaction du 
veau {P qui, tant qu'elle reste petite, est, d’après ce qui précède, 
mnnée par la formule : À 


d'=K,.(F?/5r) eee RE 
Ve + 2 (64 Ven) 


Kn —{/h°c?) (4P, m | P, | 4D, m) f?. 


A ce déplacement correspond l'introduction dans la fonction d'onde 
n niveau 4F de celle du niveau 4P avec le coefficient \V/d'T5er, ceci ne 
odifie en rien l'intensité de la transition interdite ; c’est seulement 
M autre terme d’ordre supérieur qui modifie l'intensité de la transi- 
on interdite d’une quantité dont la valeur relative est de l’ordre 
md |). 

Le niveau 4P peut être considéré comme perturbé par le seul 
veau D, l'ensemble des niveaux D et F, semi dégénéré, se compor- 
pt à son égard sensiblement comme niveau D seul. Les formu- 
S (IL.B.r. 2, 3, 4, 5, 6) constituent encore une bonne approximation 
jur des déplacements de l’ordre de 10 em". Ces conclusions soin- 
aires peuvent être aisément contrôlées à l’aide des calculs de Foster 


mec à 


GE Le champ interionique. — Dans le paragraphe précédent ont été 
ÿnnées des formules qui, dans les cas les plus simples, lient au 
rré du champ électrique F? l’intensité et le déplacement des compo- 
ntes interdites ; il est maintenant nécessaire de connaître le champ 
ectrique. 


jo La réparrimon De Hozrswarx (!). — Dans un tube à décharge 
utenant de l’hélium le champ électrique est dû aux ions et élec- 


{*) L'étude de la répartition de Holismark est exposée dans les mémoires 


iginaux de cet auteur et aussi dans un article de $. Chandrasekhhar (22). 
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trons, les molécules instables d’hélium étant rares ; Holtsmark (16)) 
étudié la fonction de probabilité du champ électrique en supposant le 
charges électriques réparties au hasard. Le calcul, compliqué, donne: 


W(F)dF — (ex) f (exp —_(x/8)E)x sin xdx]d8 | 
et les deux développements : 
W(F)dE — (4/3). 82. dB. (1 — 0,46288? + 0, 12278 
— 0,02325P5 + ...) | 
et: 
W(E)dE — (d8/xf%/?).2,350.(1 + 5,106.(1/P*/°) 
— 7,43795.1/8$ + .. .) 


avec : 
B=F/FS et Hi R'OTANTeRE 


N étant le nombre de particules, de charges &, par centimètre cube 

On peut établir, par des considérations élémentaires, quelques for 
mules simples qui seront utilisées par la suite. 

Supposons que toutes les particules chargées soient des éiectron: 
ou des ions monovalents de charge e. Considérons une sphère di 
volume V contenant NV particules et étudions le champ électrique at 
centre de cette sphère. 

La probabilité pour qu’une quelconque des particules soit compris: 
entre les sphères de volume v et v + dv est : 


do[V =(1/V).(4/3).x.drt 
—(1/V).(4/3) m2, dif = (x. S2]V (F2; Ad F2 


r élant le rayon de la sphère et f le champ au centre dû à la particul 
La probabilité pour qu'il n’y ait aucune particule dans la sphère di 
volume v est [(V—v)/VINY, expression qui tend vers : exp [—Nv 
quand V tend vers FPinfini. | 

La probabilité pour qu'aucune particule ne donne un champ carr 
supérieur à f? est alors : 


exp (—(4/3).7.N.c%2. (F2), (IL.C.» 


La probabilité pour que la particule la plus proche donne un cham) 
dont le carré soit compris entre ? et f? + df? est donc : 


d 
PAP = gp exp (4/3)... (P2)-S4] ape 
ht. N.e7,.(2) exp [= (4/3)°7- Ne (2) 4172 
Lorsque f? est grand le champ des autres particules devient négli 


geable, le carré du champ total F? diffère peu de f? et les deux fonc 
tions de probabilité se confondent. Hulburt (15) a effectivemen 


(I.C.2 


(IL.C.3 
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mployé cette première approximation pour rendre compte de l'élar- 
rissement des raies de l'hydrogène. Avant lui Jeans (23) et Hertz (23) 
aient établi des formules équivalentes aux formules (II.C.2) et 
W.C.3). 

Soient maintenant 4, f>, ..., fi, ..., {nv les valeurs absolues des 
Hhamps produits au centre d’une sphère de volume V contenant NV 
iarticules en désignant par %;, le cosinus de l’angle des champs f 
& f;, on a : 


F? ES De + ad 5/5 f; my 
i ij i 
à désignant par p(fi)dfi la probabilité pour que le carré du champ 
6 la ième particule soit compris entre fèet f? + dfi, on a, d’après 


H'C.2) : 


if F2.p(ft) … pt) pavdfi +. dé... dfns 


D 16/g}r?.e]V? 
HR NE ee. (An / BV) AE — (/BV).7N. 87. (f2) VAN 


in faisant tendre V vers l'infini, il vient : 


LE F— = À 

Œ(Lf?) — f de LI F2. P(f?, F)df?.dF* LLC) 
— hr. N.2,(f2)Mexp[—(4/3).7.N.e?. (FT 

vu P(/?, F°)df?.dF? est la probabilité pour que le carré du champ total 
boit compris entre F? et F? + dF?, et le carré du champ de la parti- 


ule la plus proche entre f? et f? + df?. On peut calculer de la même 
açon : 

(LP) —=((4/5).7. Ne. (7°) | 

04 (64/3).7°.N°.s(f2)" 2] exp [— (G/3).r Ne. (f2) 07) 


16 ee A F .N.s°/2. jf 9/4 LE 16r? IN? (77) 
: En OMS ce [— 4/3 N 2. (2) 4] À (UC) 


m(£ f?)= [5 .m.N.ev2.(f2)3/4 pe es. N° es (f2)10/4 


1 12 
En 80 m9 ,N9 202 (fe) de ee mt ,N4.e6.(f2)] 
En différenciant ces expressions par rapport à f?eten les divisant 


Dar : 
a N.é2. (y exp [— 4/3)e.N. #8. (72) Ed, 


le champ de la particule la 


qui représente la probabilité pour que 
; ; 5 à on obtient la valeur 


‘4 proche soit compris entre f? et f? + df”?, 


CT TT 


| 
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moyenne des quantités F?, Ft, F6... quand le champ de la particul 
le plus proche est f?, soit, pour les deux premières valeurs : 


NS nt es l'A CRE 
FA) ft (7e) 15)m NN. 25/2, (254 (64/3).72.N2.e8.(f2)/2\ 


puis : 
; | 


(IL.C.4 ter 


2) ri N 92 (2) | 
(52/15). 72N 80/2. (P 8 (64/3 m2 NP. ec (F2) 


Si F? est suffisamment grand on peut confondre f? et F? et écrin 
approximativement : 


LORS. PHARE ur N_82. (Fey, (LL.C.5 


L'intérêt de cette formule approchée est de permettre d'effectuer, sou: 
certaines conditions, les caleuls d'intensité sans avoir à connaître le 
fonction de probabilité pour les faibles valeurs du champ. 


2) ÉGARTS ENTRE LE CHAMP RÉEL ET LE CHAMP DE LA RÉPARTITION Di 
Hozrsmarx. — Dans la répartition de Holtsmark le champ électriqu 
est en moyenne nul ; il n’en est pas de même dans un tube à décharge 
le champ moyen possède une composante constante parallèle au tube 
(champ de la colonne: positive) et une composante perpendiculaire at 
tube. | 

Le champ de la colonne positive est un champ très faible, dû à le 
différence de potentiel appliquée, il s'ajoute au champ de la répart 
tion de Holtsmark sans modifier sensiblement celui-ci. 1 

L'existence du champ transversal montre que les densités moyennes 


. d'ions et d'électrons ne sont pas constantes dans le tube. 


On sait qu’en général les parois du tube sont chargées négative: 


ment; les ions étant, par suite, plus-nombreux que les électrons dans 


le centre'du tube. Si la densité totale des particules chargées reste 
peu près constante, le champ transversal peut encore être considéré 
comme un champ faible, ne modifiant pas sensiblement la répartilior 


de Holtsmark. Cette hypothèse n’est pas toujours vérifiée : dans le 


‘cas des faibles densités de courant, et des fortes pressions, les 


charges des parois provoquent une concentration de la décharge sui 
l’axe du tube ; par ailleurs, en présence d’un champ magnétique, les 
charges de: parois peuvent donner lieu à des champs intenses et joue 
un rôle plus important que le champ interionique proprement dit. 
La répartition de Holtsmark suppose les particules ponctuelles, el 
admet, par suite, l'existence de champs infinis ; en fait la particule 
chargée la plus proche ne peut s'approcher de l’atome émetteur à 
des distances inférieures au rayon de l’atome, lorsque l’on emplois 


| Si 
| L 
; LES RAIES INTERDITES ET LE CHAMP INTERIONIQUE 139 


es formules (IL.C.4) il est facile de limiter le champ de la particule 
La plus proche. On ue connaît naturellement qu'un ordre de grandeur 
tu champ maximum f,, mais cela suffit pour montrer que dans les 
plications qui vont suivre la correction est négiigeable. 

En supposant les charges réparties au hasard, on néglige leurs 
ctions réciproques, qui sont pratiquement annulées par leur dilu- 
“on parmi les atomes neutres. 

Dans tout ce qui précède on a considéré le champ électrique en un 
joint quelconque de la colonne positive, un atome excité n’est pas 
D point quelconque : s’il a été excité par un électron il reste, en 
et, soumis au champ de cet électron. La vitesse de l’électron est en - 
énéral faible car la probabilité d’excitation par un électron possède 
maximum pour des valeurs de son énergie peu supérieures à 
Ménergie d’excitation (on ne possède pas de données précises à ce 
sujet). 

Si où suppose que l’électron a abandonné toute son énergie ciné- 
Pique au cours du processus d’excitation et qu'il est soumis au champ 
le la colonne positive X, au bout d’un temps f, la distance x de 
Pélectron à l’atome et le champ f de l’électron sur l’atome sont : 


ta es (m— masse de l’électron) 


* En général, ce champ devient petit par rapport à celui de la répar- 
fition de Holtsmark au bout d’un temps très inférieur à la durée de 
vie moyenne de l'atome excité et son effet est négligeable, ceci d’au- 
Lant plus qu'il faudrait, en réalité, tenir compte de la vitesse relative : 
initiale de l'électron par rapport à l’atome excité. 
Toutefois, il est possible que le champ de l’électron excitateur Joue 
in rôle dans le cas de décharges à très faibles densités de courant, 
sous faible pression, et dans le cas de décharges en haute fréquence 
où la période du champ appliqué est presque du même ordre de gran-' 
deur que la durée de vie. 
. D. Relations entre l'intensité des raies interdites et le nombre de 
particules chargées par unité de volume. — Si i(F?) est l'intensité 
June raie interdite dans un champ F, P(F?)dF? la probabilité pour’ 
que le ‘carré du champ soit compris entre F? et K? + dE?, l'intensité 
le la raie interdite entre les pombres d'onde v(o) et "(F?) est : 
à + 
Hi ‘4 i(F?)P(F*)dF?. (Dr) 


On peut donner une valeur approchée de cette expression SOUS cer- 
aines conditions. 
- Supposons qu'il existe des vale 


jour que la formule (IL.C.5), soit valable, et as-ez 


urs de F? qui soient assez grandes 
petites pour que les 
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formules (II.B.3 bis) (I.B.6) le soient également (condition T), on &: 
alors : 


NF? E. Km 12 
(HE oil (ol Er).à 1}. San AT. N. € .(F2)1/4 
: LR 4 dE La (IL.D.2} 
Con = Gr : Ur. N.c°/?. AVE 1/4 


m 


et pour l’ensemble des composantes : 


RRQ GT KO que (IL.D.3} 

En désignant par K°# la valeur moyenne de Kÿ/*. Dans le cas où il 
ya un seul niveau perturbateur, du moment qu'il existe des valeurs 
du champ pour lesquelles la condition ([) est réalisée, on peutétendre 
le calcul de l’intensité à toutes Îes valeurs du champ plus grandes : 
en effet, on peut alors dans la formule (II.D.1) remplacer P(K?) par : 


PB) TN EMA 
Cette formule est en effet équivalente à la formule (II.C 5) pour les 
grandes valeurs du champ, tandis que pour les faibles valeurs du 


champ son emploi équivaut à celui de la formule (II.D.2) si la condi- 
ton I est réalisée ; on obtient ainsi : 


(F2) LB LENS F° I I LE 
Ce 0) = ï Ne, [, ES es) T4F?. 
En posant : 
T—=UKn.F?/8 = Ad.(d + 8)/5? 
et en sommant les intensités des différentes composantes il vient :. 


IN. 5-02, KI 5(d/8) (IL. D.4} 


avec : 
5(4/5) 1/3 J GORE TN /  x)x de (IL.D.4 bis) 


le calcul de 5(d/5) se ramène au calcul d’une intégrale elliptique, le 
tableau ci-dessous donne pour quelques valeurs de d/à les valeurs de 


3(d/5). 


TaBLeau I 
| .dJà . , 0,1 0,2 0,3 0,5 0,7 1 2 00 
PTE hd.(d + ü)J8 . . 0,44 0,96 1,56 3,0 h,76 8 24 œo ” 


CU ID)NS tune 2ÉS1N 4,470 02,720 02 ES 07 RS 20) 04 IS 
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La formule précédente n’est applicable que pour des valeurs faibles 
He l'intensité relative de la raie interdite. Pour obtenir une formule. 
lus générale, on peut utiliser les formules de Holtsmark. 
- Le problème est théoriquement résolu par la formule : 


D: 7 8 dp RER PRE MA EE 
Bb  2!+1 XJ r$ 1 VIT UKm/5) =. 
exp [— (x/Bÿ#}x.sin DC 


dont l’utilisation pratique est très laborieuse. 
Si on se borne au calcul de l'intensité relative totale dans le cas des 
intensités relatives faibles, on peut faire le calcul à laide des for- 


ules (IL.C.4). On écrit : 


2e =0 
Ge = fa fan. P(E, f).dF. ape 
on calcule d’abord ele 
est quelque peu arbitraire, mais peut commodément être pris égal à 
$/16K, ; le calcul se fait en développant #, suivant les puissances. 
troissantes de F? et en utilisant les formules (II.C.4). 
On calcule ensuite : 


où X, compris entre o et Ô?/AK,, 


2 fo fn 
(HRAT met es Sr 12 Une DSC 


Pour cela, on développe en série de Taylor &,(F?) — ëm(f?+(F? —f?)),. 
on développe en série l’exponentielle dans p(f?), on utilise les for- 
mules (1I.C.4 fer), puis on intègre. Si on veut pousser l'approxima- 
tion assez loin, les calculs se compliquent rapidement, mais, en se 
bornant aux deux termes principaux, on trouve facilement : 


(IDE — 3,57. Ne, K0.5-22 + 16n°.N°.e.K%7. +... (ILD.4 ter) 


. Dans les applications qui vont suivre, le second terme reste négli-- 
eable et il n’est pas nécessaire de calculer les termes suivants. 
Champ équivalent. — On peut chercher quel est le PoUe constant 
qui, du point de vue des intensités des raies interdites, serait que 
valent au champ interionique : dans le cas des faibles intensités on a : 


2 


3 5x. N.c2. KT. 5-32 K,.82.FÎ. 
D’où : 


F2 3,57.N.5%2.(K//Kh). 012. (IL.D.5). 
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Dans le cas particulier où les différents K,, non nuls, sont sensi- 
blement égaux, on peut écrire approximativement : 


F03,5m Nc KI 602 (3,5. NS .et(1/1) 4%. (IL.D:.6) 


On voit donc que le champ équivalent ne caractérise pas le champ 
interionique puisqu'il dépend de la transition considérée. A voit 
cependant sur la formule (II.D:6), que lorsque l'intensité refative 
varie entre 10° et 102, le champ équivalent varie seulement entre 
19 fois et 6 fois le champ normal de Holtsmark. 


E. Application aux transitions 4'F — 2:P et 4'P—>2'P. — 1) Pour la 
transition 41F — 2!P, on a: 


Ko 3,7.10—".16.7.9/35 ; Ki=Ki1=0,7.107710:7-81008 
K=K_:—53,7.r07":10.7.5/35 


314 = - ‘ LES à 32 ss 
OU RERO Cum K,y='0,83. 10 2: Ko, Pr a 
Pour la transition 4'P = 2!P, on a : 


É,=3,7.107.16.12./4/15;:; K=Ki=3,794107t 41042 8/00 
Ki— Ki = 0 


Ke 2 TUTO Kh== 000 10 KP 1,47.r07%, 


L’intervalle ô»y est bien connu et égal à 46,2 cmt, l’inter- 
valle ôÿ;n est beaucoup moins bien connu, la valeur 6,3 cmt, qui 
figure dans les tables de niveaux, est certainement ‘trop grande; 
Foster et P. Jacquinot donnent la valeur 5,6 em", le premier par 
- extrapolation de clichés d’effet Stark, le second par observation de la 

raie P-F dans un tube à décharge alimenté en haute fréquence : cette 
valeur est probablement encore un peu trop grande et j’adopterai la 
valeur 5,5 cm1. ; 

2) Mesurrs ET RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX. — Les intensités relatives 
des raies P-F et P-P sont obtenues par la mesure des aires des 
courbes d'enregistrement. 

La source utilisée est le tube alimenté en courant continu décrit au 
chapitre précédent. Pour obtenir des flux lumineux suffisants, il a été 
nécessaire d'employer des fentes nettement plus larges que la figure 
de diffraction (25 11) : les largeurs des fentes étaient de 6o y pour la 
raie P-F et de 150 w pour la raie P-P. > 

Dans le cas des forts courants, la mesure de l’in'ensité relative de 
la raie P-F est faite en visant le-tube en travers, et en éclairant la 
fente sur une longueur d'environ 30 mm. Dans le cas des courants 
faibles, l’intensité de la raie P-D est encore mesurée en visant le tube 
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en travers, mais l'intensité de la raie P-F est mesurée en visant le 
tube en bout, et en admettant que le rapport « bout/travers » déter- 
-miné par l'intensité de la 


raie P-F à fort courant, 1Cm° 
“reste constant. PF 
* Pour la raie P-P, la mé- 7 Phase 


thode « bout travers » est 
toujours appliquée. 

Pour la visée en bout on 
cherche à avoir beaucoup 
: de lumière et non à avoir 
-un faisceau géoméirique- 
* ment bien défini, pour cela 
on utilise le système de 
projection du petit tube 


(voir chapitre [®r, paragra- Fig. 11. — Reproduction à l'échelle 3/10 
phe Cr: f). d’un enregistrement de la raie 2tP-4F 
Des expériences prélimi- (tube vu en bout) et avec une sensibi- 


lité ro fois moindre de la raie 2!P-41D 
(tube vu en travers). Le tracé en poin- 
tillés représente le fond supposé dû à Ya 


* naires ont montré que la 
rate P-D ne devait pas 


sensiblement être autoab- s 
; ES la raie P-D, 
. sorbée dans les visées en 
_ travers. (es 


+ La principale difficulté provient du fond spectral. Pour la raie P-F 
» le fond spectral est généralement moins intense que la raie, mais, sa 
pente étant importante, il 
à 1Cm-* est difficile de faire le par- 
D: Tr t tage des intensités entre la 1 
| raie interdite et le fond. 
Pour la raie P-P, l’inten- 
sité relative du fond est | 
beaucoup plus grande mais 
il est à peu près constant ; 
. étant donnée l’importance fl 
| du fond par rapport à la 
1 raie, il est nécessaire de 
Me doc dore Ze 0 1, bien assurer la (CONSANCENPS 


1 L 


À Fig. 12. — Reproduction à l'échelle 3/10 {e la source : pour que 
d’un enregistrement de la raie 21P-41P. lés fluctuations de l'intén- | 

Le tracé en pointillés représente le fond sité ‘autour rde”sa valeur 
ne moyenne ne faussent pas 

la mesure, les enregistre- 


. ments sont faits avec une grande constante de temps (6o sec.) et doi- 


_ vent être très lents. Ur: AVE 
Pour diminuer la correction de fond continu, il y a intérêt à mesu- 
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4 » . 

rer l'intensité dans une bande assez étroite, toutefois cette bande doit 
être large par rapport aux fentes. Pour cette derniére raison, on 
mesure pour la raie P-F une intensité voisine de l'intensité totale : 


-0,2Ù 
LEE 

En portant les valeurs numériques données au début de ce para- 
graphe dans la formule (I1.D.4) on obtient : 


ne :0,50 s , ‘ 
soitt" , tandis que pour la raie P-P où à est grand on mesure 


pour la raie P-F : PES OE LO IN 
pour la raie P-P : por — Ho0 LE N. 


Les résultats sont donnés dans le tableau II. 

Les valeurs de N obtenues à partir de l'intensité de la raie P-P 
sont, en moyenne, de 15 0/0 supérieures à celles obtenues à partir de 
l'intensité de la raie P-F : il est peu probable que ce résultat soit dû 
uniquement à des erreurs expérimentales. 

Les figures 13 et 1/4 représentent les variations du nombre N, de 
particules chargées par centimètre cube et des intensités relatives 
(1/LDe-r et .(2/L)»-p, la première en fonction du courant (pour les pres- 
sions de 1 et 3 mm. de mercure), la seconde en fonction de la pres- 

sion (pour les courants de 1 et 0,2 ampère). 

Pour la pression de 1 mm., le courant et la densité de particules 
chargées sont à peu près proport'onnels, tandis que pour la pression 
« de 3 mm., la densité de particules chargées varie moins vite que le 
» courant. 

+ La densité de particules chargées croît aussi avec la pression rapi- 
 dement pour les faibles pressions lentement ensuite. 

D’un point de vue qualitatif, le sens des variations s'explique aisé- 
> ment : on sait que dans une colonne positive la charge totale est 
- sensiblement nulle, par suite la densité des électrons libres doit être 
- la moitié de la densité totale de particules chargées. Lorsque le courant 
croît la vitesse moyenne des électrons suivant le champ doit peu varier 
- (le champ de la colonne positive varie peu) et N doit en gros varier 
comme d. 

Dans leur progression suivant la direction du champ, les électrons 
sont d’autant plus freinés par les chocs contre les atomes que ceux-ct 
sont plus nombreux, donc que la pression est plus forte; aux fortes 
_ pressions le champ de la colonne positive croît nettement et atténue 
le ralentissement. Ajoutons qu'aux fortes pressions, et aux faibles 
courants, la décharge se concentre sur l’axe du tube, ce qui doit aug- 
menter les densités de courant et de particules chargées. | 

Les résultats obtenus ne peuvent donner lieu à une vérification 

quantitative car les nombres de particules chargées par centimètre 
cube ne sont pas connus par ailleurs. il existe au moins deux 
méthodes électriques permettant de mesurer la concentration des 
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Fig. 13. — Les points entourés de cercles sont relatifs à la raie 2'P-AF; 
; ceux entourés de carrés sont relatifs à la raie 2tP-4{P. 


4 12 PF. PP - 
de RUE UT 


DORE 2 5 10 P 


Fig. 14. — Les points entourés de cercles sont relatifs à la raie 21P-41F : 
ceux entourés de carrés sont relatifs à la raie 21P-4tP. 
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slectrons, ce sont: la méthode des sondes de Langmuir et Mott (24) et 
a mesure de la conductivité pour les microondes (25), mais il n'existe 
“as dans la littérature de données numériques susceptibles d’être 
“omparées aux données ci-dessus. 


F C: Er # 
3° VITESSES DE PROGRESSION DES ÉLECTRONS DANS LA DIRECTION DU 
%HAMP. — À partir du nombre N on peut déterminer les vitesses 


“hamp à condition de supposer que la décharge forme un plasma 
omogène ; on a alors : 


| (N/2).:.(x/4). D: W, =1J.3.10 
Ou : 
WW, =—=:1,06: 101°.J/ND° 


%ù J est le courant en ampères, le diamètre D est le diamètre du tube 
36,8 mm.) si l’on suppose la densité de courant homogène, ou le 
iamètre de la partie lumineuse de la décharge si on suppose, au 
#ontraire, que tout le courant est concentré dans cette partie [umi- 
ñeuse. 


Les valeurs de W, calculées dans ces deux hypothèses figurent, 


Hans le tableau III, ainsi que les valeurs W,(&) d’après Townsend et 
Bailey (26) (extrapolées pour p — 1,5 mm.). L'aspect de la décharge 
St celui d’un cylindre assez nettement délimité dont on mesure aisé- 
ment le diamètre ou cathétomètre. Dans le tableau III figurent aussi les 


saleurs du champ de la colonne positive X; étant donnée la grande 


longueur du tube employé, le champ de la colonne positive est sim- 
plement déduit de la tension totale entre électrodes, en admettant 
pour l’ensemble des chutes, cathodique et anodique, une valeur 
constante de 150 volts (pour une tension totale de l’ordre de 
3000 volts). 
* Les valeurs spectroscopiques diffèrent radicalement des valeurs de 
Townsend (rapports de 0,4 à 2,9 ou de 0,8 à 3,5 suivant l'hypothèse 
faite sur les densités de courant). Ce résultat n’est pas surprenant : 
lès mesures de Townsend et Bailey ont été faites à des pressions 
supérieures à 240 mm., dans des conditions où les chocs sont pure- 
ment élastiques; au contraire dans la colonne positive les chocs de 
seconde espèce sont nombreux et la mobilité des électrons doit être 
plus grande. Partant d'une équation de Langevin : u—0,70el/mu 
um, let v étant : la mobilité, la charge, la masse, le libre parcours 
moyen et la vitesse moyenne de l'électron), Compton (27) a établi les 
deux formules : 
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ui, dans le cas des grandes valeurs de X/p, donnent la mobilité, la 
remière dans le cas de chocs élastiques, la seconde dans le cas de 
hocs totalement inélastiques. 

Dans! ces formules f est la fraction d'énergie perdue en moyenne 


ar choc. Dans le cas de chocs parfaitement élastiques la valeur 
héorique de f'est : 


== emIM (M, Masse de l'atome) 
oit pour l’hélium : 


= 4)90800 —2,78.107 et Uo/u = 16. 


| Expérimentalement, d’après les travaux de Nielsen (28), la crois- 
ance de W, en fonction de X/p serait (pour X/p > 2,5) beaucoup 
las rapide que ne l’indiquent les mesures de Townsend, ceci dans 
es conditions expérimentales où les chocs de seconde espèce sont 
encore beaucoup plus rares que dans la colonne positive. 

Le tableau IT montre qu'aux forts courants la vitesse de progression 
“les électrons croît avec le courant alors que le champ de la colonne 
positive décroît ; lorsque le courant augmente la proportion d’atomes 
excités augmente (surtout sur les niveaux supérieurs) les chocs de 
seconde espèce doivent devenir plus fréquents, et la mobilité doit 
éroître et il n’y a donc là rien d’anormal. Par ailleurs les vitesses de 
progression ne décroissent que lentement avec la pression quand 
celle-ci dépasse 1 mm. : l'accroissement du champ de la colonne 
positive n’est pas une explication suffisante, car les valeurs des vitesses 
de progression s’écartent de plus en plus des valeurs de Townsend. 
Pour expliquer ce phénomène on peut invoquer la plus longue durée 
de vie des atomes métastables, qui atteignent difficilement les 
Parois ; on peut aussi penser que les électrons de la partie non lumi- 
neuse, étant des électrons lents, donc d’après la formule de Langevin 
de grande mobilité, transportent une partie importante du courant. 
* Ces raisons ne sont pas probantes ; en tout cas l'examen grossier 
des intensités des differentes raies montre qu'aux fortes pressions. 
l'intensité des raies de courtes longueurs d’ondes baisse rapidement 
ivec la pression, la température électronique doit donc baisser rapi- 
dement, baisse qui compense partiellement celle du libre parcours 
moyen dans l’expression des mobilités par la formule de Langevin. 


F. Conclusion. — La présence des raies interdites forcées dans un 
ube à décharge en courant continu est suffisamment expliquée par 
’existence du champ interionique. Les intensités observées condui- 
ent à des densités d'électrons qui, faute d’autres données, ne sont 
as susceptibles de vérifications quantitatives, mais qui, en ce qui 
‘oncerne les ordres de grandeurs et l'influence du courant et de la 
jression, sont conformes à ce que l’on doit attendre. 
inn, de Phys., 12° Série, t. 6 (Janvier-Février 1951). 
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La mesure des intensités relatives des raies interdites est donc sus- 
ceptible de fournir une méthode de mesure des densités d'électrons 
et, par suite, de leurs mobilités. La méthode globale employée est 
très grossière car elle suppose un plasma homogène ; pour obtenir de 
meilleures mesures, il faudrait déterminer la concentration d'électrons 
en fonction de la distance à l’axe, en visant en bout un tube relative 
ment court et large, en utilisant un faisceau, peu ouvert et bien 
parallèle au tube ; les deux grosses difficultés dans une telle mesure 
seraient : la nécessité d'employer un récepteur très sensible, et I& 
détermination du coefficient d’autoabsorption de la raie de compas 
raison. 

Une autre application des raies forcées est la détermination des 
niveaux mais les niveaux ainsi déterminés sont déplacés. Si on néglige 
toutes les causes d'élargissement de la raie autres que le ehamp 
électrique, le maximum est pratiquement donné par le maximum 
de F?.P(F?). 

En utilisant les valeurs numériques des probabilités données par 
Chandrasekhar, on trouve que ce maximum correspond à une valeur 
du champ : 


Fu2,09Pa=0,4 Ne 


Prenons par exemple le cas de la raie 4!F — 2tP de l'hélium pour 
une pression de 0,5 mm. et un courant de 200 milliampères, alors : 


Pr 0,2210, FSG0G:S- 


et le déplacement moyen des composantes : 


Km.FY 


20,8310 2. {0,22))/50== 62e "enr 


PA 


est tout à fait négligeable. 


Le déplacement réel du maximum de la raie est beaucoup plus 
grand et est une conséquence de sa forme dissymétrique. Pour donne 
un ordre de grandeur, considérons simplement l'influence de 
largeur de fente, en supposant négligeables toutes les autres causes 
d'élargissement : en supposant le champ interionique suffisammen 
faible pour que la formule (II.D.3) soit applicable, cette formul 
montre immédiatement que le maximum est déplacé d'une quantit 
égale à la demi-largeur de fente, ceci même si lé champ interioniqu 
est très faible. < 

Les différentes causes d'élargissement empêchent aussi d’atteindr 
effectivement la forme de la fonction de probabilité; la forme de 
raies observées est en gros conforme à ce que l’on doit attendre. 
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CHAPITRE I] 


\ 


Effet Zeeman des raies forcées de l’hélium. 


L'étude de l'influence de la densité de courant et de la pression sur 
Mintensité relative d’une raie interdite permet, sans ambiguïté, de 
connaître un rayonnement forcé par le champ électrique. Ainsi que 
ont montré tout d’abord Ittmano et Brinkman (29), l'étude de l'effet 
man permet de parvenir au même résultat, car les règles de sélec- 
ion pour le nombre quantique magnétique ne sont pas les mêmes 
ur les raies forcées que pour celles qui ne le sont pas. 
« Le principe du calcul des intensités des différentes composantes 
de la figure de décomposition magnétique, tel qu’on le trouve exposé 
Mans les travaux de Segré et Bakker (30), n’est pas sensiblement 
différent de celui du calcul des intensités des raies interdites dans 
effet Stark. La différence essentielle provient de ce que, les axes 
Stant déterminés par le champ magnétique et la direction d’observa- 
tion, le champ électrique à une direction quelconque. 

Dans ua précédent article, j'ai montré avec P. Jacquinot que dans 
les tubes alimentés en haute fréquence, la décharge étant soit paral- 
lèle, soit perpendiculaire au champ magnétique, les figures de décom- 
position Zeeman des raies forcées de l’hélium sont tout à fait conformes 
à la théorie, si on admet que le champ électrique interionique a une 
probabilité beaucoup plus grande d’être perpendiculaire au champ 
magnétique que de lui être parallèle. Ce résultat est basé sur 
l'observation de plusieurs raies des types P-F, P-P, P-G; Segré et 
Bakker (30) avaient obtenu un résultat tout différent en étudiant l'effet 
Zeeman d’une raie forcée du mercure, la source étant un arc parallèle 
au champ magnétique; la figure obtenue était assez mal résolue, mais 
dans chaque polarisation dominait une composante non déplacée ; 
comme les composantes + et « non déplacées sont dues respectivement 
aux composantes du champ électrique parallèle et perpendiculaire au 
champ magnétique, ces composantes devaient être du même ordre de 
grandeur. ; ; 

{l était donc intéressant d'observer l'effet Zeeman des raies forcées 
de l’hélium avec une décharge continue’parallèle au champ magnéti- 
que ; le tube construit à cet effet a été décrit au chapitre premier. Les 
visées en travers étant seules possibles, on ne peut observer que les 
raies les plus intenses et en utilisant de fortes densités de courant. Il 
3st nécessaire d'utiliser un champ magnétique plus intense que celui 
des expériences en haute fréquence. En effet, dès que le champ 
| sauss dans la partie du tube soumise 


lépasse quelques milliers de g n 
in champ magnétique, celle-ci devient très peu lumineuse, la lumière 


Lit Di bus 


| 
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n'est plus émise que par un cylindre ayant-un diamètre de l’ordre du 
millimètre et une brillance très faible et c'est seulement lorsqu'on 
fait croître le champ magnétique au-dessus d’une vingtaine de 
milliers de gauss, que le diamètre de la partie lumineuse et sa brils 
lance, croissent progressivement ; pour des champs magnétiques de 
l'ordre de 30 000 gauss la brillance devient comparable à la brillance 
sans champ, mais la décharge n’emplit jamais tout le tube. Ce phéno= 
mène interdit l'emploi de champs magnétiques moyens ; les champs 
faibles ne sont pas non plus utilisables, car les figures Zeeman ne 
sont pas résolues. Dans ces conditions, il n’a été possible d'obtenir 
correctement par photographie que l'effet Zeeman de la raie de 
triplet 25P,,-4%F (x — 4 469,99 À); dans les champs employés l'effet 
Paschen-Back est complet et la raie doit se 
comporter comme une raie de singulet: 
Toutes les composantes prévues par la 
théorie, dans un champ isotrope, sont 
observables. Cependant les - intensités 
relatives des différentes composantes diffè- 
rent des intensités théoriques (fig. 15).. 
Il existe une dissymétrie dans les intensi- 
Fig. 15. — Décomposition tés, les composantes les plus proches de 
Zeeman théorique d’une la raie intense ont des intensités plus 
raie forcée du type P-F. fortes que celles qui correspondent à un 
Le champ interionique saut quantique égal et de signe contraire; 
est supposé isotrope et cet effet est prévisible théoriquement, il 
le champ magnétique provient de ce que les distances entre les 
faible. différents sous-niveaux de là décomposi- 
tion magnétique ne sont pas les mêmes 
et pour l'éliminer il suffit de faire la moyenne des intensités des. 
composantes symétriques. On constate, en outre, que les trois compo- 
santes qui correspondent au triplet normal ont des intensités trop: 
faibles : la composante (Am —0,r) semble légèrement moins intense. 
que les composantes (Am—# 1,7) et (Am=——+ 2,0), alors qu'elle 
devrait être plus intense dans le rapport 4/3 ; les composantes 
(âm= ÆE 1,6) ont une intensité moyenne sensiblement égale à celle. 


de la composante (Am— 0,5), alors que le rapport devrait être 3/2. 


Les clichés ont été faits avec une pression de 2 mm. et un courant 
de 1,5 ampère, dans des champs de 24 500, 30 000 et 38 000 gauss. 
En dehors de la dissymétrie qui croît avec le champ magnétique les 
rapports d’intensités ne dépendent pas sensiblement de celui-ci. 

Pour la raie 2!P-4tF (1— l 920,57 À), la sensibilité des plaques 
est faible, et, avec un temps de pose de 12 heures, seules les cinq 
composantes les plus intenses (Am—o, + 1 en 7 ; Am—=+3 en 5) 
ont pu être observées et ont des intensités sensiblement égales, 
abstraction faite de la dissmyétrie ; les trois autres composantes étaient 
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au-dessous du seuil de sensibilité de la plaque. Il n’a pas été possible 
d'étudier d'autres raies forcées : les raies du type P-P sont trop 
faibles, et, pour n 4, les raies du type P-F sont trop proches de leurs 
Noisines intenses pour être étudiées dans les champs magnétiques 
forts. 
Des enregistrements directs à la cellule photoélectrique, faits 
aussi bien sur la raie 21P-LtF que sur la raie 2*P-4°F, ont confirmé 
et précisé les résultats obtenus par photographie. La figure 16 repré- 
sente.un enregistrement des composantes x de la raie 2P-4:F dans 
un champ de 30 000 gauss. Les intensités des trois composantes sont 
entre elles à peu près comme : 1,5, 
ï, 0,6, alors que théoriquement elles 
devraient être entre elles comme 
1,1, 1, 0,0 ; l'intensité totale des 
composantes déplacées est 2,1 au 
lieu de 1,6. Si donc on admet que 
la composante non déplacée mesure 
le champ de la répartition de Holts- 
mark, les composantes déplacées 
doivent environ un quart de leur 
intensité à un champ électrique 
‘superposé à celui de la répartition 


de Holismark. Etant donnée la We Dr ARR ES js 
“symétrie du tube, les charges des »1P-4tF. En: pointillé le: tracé 
“parois ne produisent pas de champ, approximatif du fond. 
le champ supplémentaire sr. peut La raie 21P-4D est enregistrée 
donc guère être attribué THSL-TRRE avec une sensibilité réduite 
charge d’espace : dans le champ dans le rapport 1/12r. 


magnétique, la colonne positive 
-perdrait une de ses propriétés essen- 
tielles, qui est d’être électriquement neutre. Supposons la décharge 
limitée à un cylindre de rayon R, de l’ordre de 0,25 cm., et supposons 
‘constantes les densités : de particules chargées N, de charge électri- 
“que p, et d’atomes excités sur les différents niveaux ; l'équation de 


‘Poisson donne : 


D hp F,—=4r.p.r—4n.Nleir 


N étant la densité en particules de la charge d'espace soit, en dési- 
-gnant respectivement par N, et N; les densités à électrons et d'ions : 


N'—/|N.—N;| avec : N—N, + N; 
En intégrant il vient : 


F2 1672. N/2.c?,R?/3. 
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Par ailleurs pour um champ radial l'intensité relative de la raie: 
interdite est : 


On voit, d’après la figure Zeeman aussi bien qu’en faisant un ealcül 
direct, que, pour la raie considérée : 


K'=—K, .o/ro. | 


Les intensités sont donc : 
pour la répartition de Holtsmark : 


rl DE TAIN ec ER 5-72, K°% 
et pour le champ radial : 
i —=I.(g{vo).K,.82.1672.N°2.e?.R2/3. 


L'intensité des composantes extrêmes étant les trois quarts de 
l'intensité totale, l'intensité due au champ radial est, d'après la 
mesure précédente : (1/3).(3/4)— 1/4 de l'intensité due au champ de 
la répartition de Holtsmark. 


Les valeurs de K,, et K%/* ont été données au chapitre précédent et 
on a : 


Ne __ 35.80 iv. (OM? KA sn ‘1. 33.10 
ND agir ta ER NRA te 


La mesure de l'intensité relative (5/1—55.r0-—*) donne N— 2,25, 10°, 
d’où : | 
N’ 
K —=1,2.r07#, 


I suffit donc d’us excès relatif très faible d'ions, ou d'électrons, 
pour expliquer l’anisotropie observée. L'examen des composantes & 
n'apporte rien de plus, le fait le plus frappant, l'intensité trop forte 
de la composante non déplacée, n’est pas lié au champ radial, mais 
est dû, comme la dissymétrie d'intensité, au fait que l'écart Zeema 
n'est pas négligeable par rapport à l’écart (4D, 4F). | 

L'h ypothèse d’une charge d'espace est donc tout à fait susceptible 
d'expliquer les phénomènes observés. Naturellement, l'hypothèse de 
l’homogénéité de la colonne lumineuse n’est qu’une hypothèse de 
travail commode pour calculer les ordres de grandeur mais sans 
aucun fondement ; il n’est même pas certain que la charge d'espace 
ait un signe constant dans toute la partie lumineuse, les arguments 
que l’on peut donner en faveur d’un excès d'électrons, ou d'ions, sont 
trop faibles pour justifier une longue discussion. Le fait qu'un champ 
magnétique, même parallèle à la décharge, perturbe profondément 
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celle-ci n’a rien de surprenant car le mouvement de progression des 

électrons suivant la direction du champ est faible par rapport à leur 
| mouvement désordonné. La perturbation invoquée pour expliquer 
Panisotropie est au fond peu de chose en comparaison d’autres per- 

turbations observables : il a déjà été parlé du régime de décharge 
très peu lumineux qui s'établit dans les champs moyens, et qui 
s accompagne de l'émission d’un spectre continu et probablement d’un 
accroissement du champ interionique ; quelques observations quali- 
tatives, faites par photographie à l’aide d’un petit spectrographe, sur 
la raie 2tP-4tP montrent l'existence d’un champ électrique très élevé 
pour les champs magnétiques qui correspondent au début du réta- 
blissement de la luminosité du tube. 

- Par ailleurs, le champ magnétique accroît toujours fortement le 
champ électrique et modifie profondément les rapports d’intensités 
entre les différentes raies permises : les raies qui correspondent à des 

niveaux élevés sont fortement exaltées, certains rapports d’intensités 
Sont multipliés par un facteur de l’ordre de 10, ces deux phénomènes 

Sont probablement liés à un accroissement considérable de la tempé- 

rature électronique. 

» Comme l’anisotropie observée dans le cas de la décharge continue 

parallèle au champ magnétique s'explique par un excès très faible 

de charges d’un signe, il n’est pas surprenant que l’on puisse 
observer des anisotropies beaucoup plus fortes. Dans le cas d’une 

“écharge haute fréquence parallèle au champ magnétique, on observe 
un maximum de luminosité près des parois et non au centre du tube, 
mais l’anisotropie peut toujours s'expliquer par une charge d'espace. 

Dans le cas d’une décharge perpendiculaire au champ magnétique 

ïl y a encore un maximum de lumière le long des parois, en outre, 
Æomme il n’y a plus de symétrie de révolution, les charges de parois 
“peuvent. elles-mêmes, créer un champ électrique perpendiculaire au 
champ magnétique. En haute fréquence les raies interdites sont net- 
tement moins larges qu'en courant continu : ce fait montre bien 
qu'en haute fréquence le champ électrique ne suit pas la loi de répar- 
“ition de Holtsmark mais possède un maximum plus aigu. 
L'étude de l'effet Zeeman permet d'étudier l’anisotropie du champ 
électrique interionique, mais le champ magnétique perturbe profon- 
dément la décharge et est responsable des anisotropres observées. 
fi serait intéressant d'étudier l’anisotropie. du champ électrique en 
l'absence de champ magnétique : une légère anisotropie n'est pas 
exclue surtout dans le cas des fortes pressions où l’on a à la fois de 
“fortes densités de charges et une concentration de la décharge. L’ani- 

sotropie peut en principe être étudiée en mesurant la polarisation 
- globale des raies interdites, mais, en l absence de champ magnétique, 
“les différentes composantes de l'effet Zeeman sont nee et 
pour les raies du type P-F la méthode est peu sensible : le rapport 
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des intensités des deux polarisations, est pour les raies P-F, P-P, et 
S-S respectivement : 4/3, 34/13, 1/0 pour un champ électrique per- 
pendiculaire à la direction d'observation ; il n'y a pas de polarisation 
si le champ électrique est isotrope ou parallèle à [a direction d’obser- 
vation. Pour mettre en évidence un champ radial superposé au champ 
de la répartition de Holtsmark, il faudrait faire les mesures en visant 
un tube en bout, la fente étant conjuguée d’un diamètre du tube, et 
utiliser un faisceau dont l'ouverture soit nettement plus petite que 
celle du tube, la méthode ne serait donc applicable qu’à des tubes de 
2ros diamètres. 


CHAPITRE IV 


Composantes interdites forcées par le champ interionique 
dans l'effet Paschen-Back 
des raies de la série de Balmer. 


A. Dans un champ magnétique suffisamment intense les raies de 
la série de Balmer subissent un effet Paschen-Back complet et se 
décomposent, par conséquent, en un triplet normal. 

Expérimentalement, ce résultat fut établi par F. Croze (31) en 
1912. Les expériences de Paschen et Back (32), faites à la même 
époque n'avaient pas conduit à un résultat aussi simple : outre des, 
anomalies dans les écarts et les intensités, ces auteurs qui utilisaient 
un tube de Geissler perpendiculaire aux lignes de force du champ 
magnétique, observaient une forte dépolarisation de la composante 
centrale. Dans des conditions analogues, avec des tubes alimentés en 
haute fréquence, on peut aisément observer, non seulement la 
composante interdite (Am—0,6), mais aussi les composantes inter- 
dites (Am=— + 1,7) et{Am—=ÆE 2,0). 

L'apparition des composantes interdites et les autres anomalies 
sont des manifestations de l'effet Stark. Une détharge perpendicu- 
laire au champ magnétique ne peut, en effet, se maintenir, surtout 
en basse fréquence, que si de fortes charges de parois, dues au souf- 
flage par le champ magnétique, produisent un champ électrique suffi- 
samment intense pour s'opposer à ce soufflage. Ce champ électrique, 
par rapport auquel le champ de la colonne positive est négligeable, 
est à la fois perpendiculaire à la décharge et au champ magnétique. 
Bohr (33) a montré, en 1917, qu’un tel champ doit provoquer l’appa- 
rition des composantes interdites observées et que leurs intensités 
doivent être proportionnelles au carré du module du champ élec- 
trique. 

Dans les expériences de F. Croze, le tube à décharge traversait les 
pièces polaires et était parallèle au champ magnétique, il n’y avait 


nl 
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wonc pas de champ électrique dû au soufflage et les composantes 
mterdites étaient inobservables. Cependant, même avec un tube à 
décharge parallèle au champ magnétique, le champ interionique 
#hamp de la répartition de Holtsmark et éventuellement champ 
adial dû à des charges d'espace), doit forcer les composantes inter- 
ites. 

J'ai donc cherché à montrer qu’en utilisant des décharges sulfisam- 
“ent intenses les composantes interdites sont observables, et que: 
aurs intensités relatives sont conformes à la théorie. 

Dans la répartition de Holtsmark, les champs électriques élevés 
ñt des probabilités relativement grandes, et un calcul complet est 
ratiquement impossible; dans l'étude théorique qui va suivre le 
amp électrique est supposé petit, et l'influence des champs élec- 
Miques élevés ne sera étudiée que qualitativement et d'une façon 
“xmmaire. 


B. Etude théorique de l’action d’un champ électrique faible et d’un 
lhamp magnétique fort sur les raies de la série de Balmer. — Ce pro- 
ème peut se traiter à l’aide de la mécanique ondulatoire à une 
nction d'onde, la structure fine n’intervenant pas. Le champ magné- 
ique lève la dégénérescence par rapport au nombre quantique 
magnétique M ; les fonctions d'ondes sont caractérisées par trois 
ombres quantiques n, m, k, le système est dégénéré par rapport au 
sombre quantique qui n’est pas précisé pour l'instant, mais est 
lupposé être adapté à la perturbation, soit : 


EN 


È PE, DUR 
# champ électrique ; le potentiel perturbateur est : 
ANT exF, + yE, + £F.) 
# fonction d'onde L,,, devient, en se bornant au premier terme 
serturbé : 


> — 
(ru, nu, ki | PF |n,m, ki) 

d = d — ns nt MN 2e Un Mist 

n,m,k fn,m,k En,m,k — En,,m,k, 27404 


CARLTEUR 


% 
k 
É : 

# \ 


es seuls termes notables sont ceux pour lesqueis nr; = n. 
En tenant compte des règles de sélection pour le nombre quantique 
agnétique, et en désignant par LH la différence des énergies corresr 


Jondant à l'effet Zeeman, on a : 


D ELIE ki 

a. In, mÆ1, 1 jan, m, k 
f res î Es a 0 | nn k,°* 
Vamk — La,m, eut dk pre uH è Ÿ SFA 
k 
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2) InrensiTés. — Les éléments de matrices qui figurent dans l'ex 
pression ci-dessus n’ont pas de composante suivant 0£ (direction du 
champ magnétique), les intensités des composantes interdites m4 
dépendent donc pas de F, et pour les calculer on peut suppose 
F oul; le champ électrique : 


> = ELA 
Fine + JF, 
ne lève pas la dégénérescence au premier ordre car : 


> — 
(n,m,k|P.F;.|n, m, ki) 0. 


Dans ces conditions il n’est pas nécessaire d'utiliser les fonction: 
d’ondes adaptées à la perturbation F,(fonctions d'ondes calculées pai 
Schrôdinger et Epstein, (34) (35), les fonctions d’ondes caractérisée 
par les nombres quantiques n, m, l, permettent un calcul plus facile 

On calcule donc les intensités des différentes composantes à l’aidi 
des fonctions d'ondes perturbées : 

| cé F + 
mr = Vanit + = [(a, Di, + I P | ñ, Im, D). Vn,m-4,1+1 
+{(n,m—1 Bi, M, Dam —(n; Mm+1, I41B1n, m 1) Vnmastt 
—(n, misl—ilP|n,ml)hanis le ‘ 


Si oy est la direction d'observation les intensités des composantes ! 
et 6, dont l’une est permise et l’autre interdite, correspondant à wn 
saut quantique : n,m,l—>2,M, L (série de Balmer), sont Pope 
nelles aux carrés FA monte de matrices : 


(rm PAM" 0) et (hit Lies | 2, M’, L) 


où l’accentuation indique que ces éléments de matrices sont relatif 
aux fonctions d'ondes perturbées. 

On exprime ainsi°les intensités au moyen d'éléments de matrice 
données par les formules bien connues suivantes (1) : 


+ 
(n,lm]\P}{n,l—1,mxEai) 


: re Nr Ne RS 
= Fr ms Ds MERE 1).GÆiy)Ro 


DE 4 € mm —> res 
(n,l,m]|P] CT ERNtESE VE mè.k.R%; $ 
Roi —(3/2)a.n.V/n° A 
d 2 
R ES Rii— 2d RE d 4 
V3(n? — 4) : 2W3{n? — 3} 


avec:  d—a.2"P.n%.(n— 1)" (n—2) (n +2)" (IV.D* 


() Voir par exemple : Conpox and Snorrcey. 7'he theo 
spectra, p. 63 et 132. y gas 


DE He ed 
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ee l’unité atomique de longueur (rayon de la première orbite de 
r). 

Il n’est pas utile de reproduire les détails du calcul qui est long et 
présente aucune particularité intéressante. On trouve finalement, 
ur les intensités des différentes composantes : 


BC. ST LOS + RCA + EE + (nt —4) 


p?. 1600 © 4n®  4o 


RATS 9 n°{n? - g) 33 — es 
+ am +8 ) + (FF) 
nf désqa Te 1 a To, 

mé Me er dort 


G.c'a2.d a (Sin? 3 3 , 
Un LUE Res aus on — 4) 


5 JU Ge Le ) 
AE SN Le) +2(F— 1) ) AV-D.) 


B(n?— 4) nm — 
200 Ge, 57 , L2/267n°? 9 3 TEL 
los = (EE + FÈE An der Le Lien 
1 n— { 2 3 n{n? — 9) 
DT nos 1) P ho GS B(r2 — 4) SE 50 r—4 ) 
F2 __p21f 67, 33 |, n°—: 1 CNE 
FF Fa) SPL LE SPIP EaSeT More 


2 2 (n° — 9) 


3 
DD 60 m4 ) 


» Dans le cas d’un champ isotrope les termes en I D disparais- 
Sent, et on obtient pour les intensités des composantes interdites des 
raies H,, He, H, : 


H, Hg Hy 
= a 19 230 Ai 
io 9,15 33 99 (à) 
Do 0220 25,9 81 


où F, estexprimé en volts par centimètre, H en gauss et où I, repré- 
sente l'intensité de la composante x permise. Ces relations donnent 
les intensités des composantes interdites en fonction du champ carré 
moyen, dans le cas où la moyenne a un sens, et où l’on peut négliger 
les champs élevés. Dans le cas d’une répartition de Holtsmark on sait 
que F? est infini, le champ équivalent tel qu’il a été défini au cha- 
pitre II dépend de la transition considérée. S’il n’y avait qu’un seul” 
hiveau perturbateur, le champ équivalent devrait, pour les compo- 

Santes correspondantes de H et H,, être à peu près inversement pro- 
relatives observées, où 
huitième des intensités 
ce résultat, qui provient 


portionnel à la racine sixième des intensités 
encore inversement proportionnel à la racine 
théoriques pour un champ donné ét HD); 


LA 
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essentiellement de la forme de la fonction de probabilité du champ 
doit subsister même dans les cas complexes; les champs équivalent 
calculés à partir des intensités des composantes de H; doivent don 
excéder d'environ 15 0/o ceux calculés à partir des composantes de H 
en ce qui concerne les différentes composantes de H3 ou de H,, le 
écarts entre les valeurs du champ équivalent doivent être moindres 
car les différences d’intensités proviennent pour beaucoup du nombr 
des transitions possibles (en particulier la composante (Am—0) peu 
être à certains égards considérée comme double). | 

Si un champ radial est superposé au champ de la répartition di 
Holtsmark les écarts entre les champs équivalents pour H4 et H 
seront moindres; les formules (IV.D.3) montrent par ailleurs qu'unte 
champ aurait pour effet de renforcer les composantes (Am—=Æ+# 1, 
moins que les composantes (Am — 0). 


30 DÉPLAGEMENT DES NIVEAUX ET ÉLARGISSEMENT DES RAIES. — 4) Pou 
étudier les déplacements des niveaux et les élargissements correspon 
dants des raies, il est commode d'étudier séparément les déplace 


en 
ments dus à la composante, F;, du champ électrique parallèle ai 


V% We 4 > - 2 
champ magnétique et ceux dus à la composante, F,, perpendiculair: 
au champ magnétique. 


b) Elargissements par la composante Fe. — Les fonctions d'onde 
de Schrôdinger et Epstein employées dans l'étude de l'effet Star 


! Al rQ A ! 
restent adaptées à la perturbation F; en présence du champ magné 


Lee Ju F 10.0,06#2F 
UT Hp 
(+4 | | | | | | | 6 | | | | 


Fig. 17. 


tique. Les composantes permises sont donc décomposées comme le 
composantes de même polarisation dans l’effet Stark en l’absence d 
champ magnétique; ces décompositions se traduisent par des éla 
gissements. La figure 17 représente d’après Schrüdinger et Epstei 
les décompositions des raies H£ et H, les déplacements étant compté 
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x multiples du déplacement élémentaire 0,0642.F. (F. étant exprimé 
kilovolts par centimètre). | 

Chaque composante permise est la superposition de plusieurs 
wmposantes, la forme de chacune de ces composantes étant celle dela 
“action de probabilité de F.. Cette fonction de probabilité est nette- 
ent différente de celle relative à F dont elle se déduit par : 


PF 
P,(F) = en ei dF. 


Elle possède un maximum pour F,—o. 
À partir du tableau de valeurs numériques donné par Chandra- 
“khar, on peut effectuer numériquement l'intégration, on trouve en 
rticulier que le champ dont la probabilité est moitié de la proba- 
lité à l’origine est environ égal à 1,4F, où F, est le champ normal 
2 Holtsmark. 

L'examen des figures de décomposition montre immédiatement que 
*s composantes de H, doivent être plus larges que celles de H, et que 


#s composantes r doivent être plus larges que les composantes 6. 
es largeurs de raies sont en principe calculables si l’on connaît la 
#rme de la raie en dehors de l'effet Stark ; cette forme a une influence 
“oindre pour les raies composées presque uniquement de compo- 
antes fortement déplacées. En ce qui concerne les composantes inter- 
ites, les largeurs doivent être du même ordre de grandeur que pour 
:s raies permises, toutefois il existe quelques différences : pour les 
>mposantes (Am— + 2) interviennent les niveaux (m—+3) qui sont 
eu déplacés, par ailleurs, pour un champ F, donné, l'intensité des 
üies interdites est proportionnelle à Lines, F,)dF,, quantité qui 
écroît moins vite que la quantité correspondante P;(F2) relative aux 
iies permises, cette différence tend à élargir les raies interdites par 
ipport aux raies permises. 


1c) Elargissements du second ordre par la composante Fi. — Les 
nctions d'ondes de Schrôdinger et Epstein sont adaptées à une per- 


irbation F quelconque en effet : d’une part, elles sont adaptées à la 


eg . 
érturbation F., d'autre part, pour la perturbation K, la partie 
, m— Ces) de la matrice des énergies ne comprend que des termes 
uls. La perturbation du second ordre est donnée par la formule 


assique : 


m1 
A mklVlm,k}(m,k!|V|m,k) 
ph ET 2 Î 
Dan Se LR ARE RTE MAT 
nv ,k! 
1 à l’ai ions ues : 
ette expression peut se calculer à l’aide des expressions analog 
mi (mm, À Vim/,ly(m, l'[V | m,d) 
CE = à ; ÆyH £ 
m'=m+i 


PI A 
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on trouve : 


À F° 
pi =" ; è e.@.n?.m. 
Cette relation étant indépendante de / les relations d’orthogonalité 


montrent que : 
He er + AE. 
Le déplacement des niveaux (7, m) est indépendant de # (on peut 
rÉ = 
aussi le démontrer en supposant indépendantes les perturbations F, 


LS . 
etF,);, numériquement : 
A = 4,4. 10%(F//H)n?m (F, en volts/em.) 


La composante + permise doit la majeure partie de son intensité à 
des composantes pour lesquelles m—0o et n’est donc pratiquement 
pas élargies par F,. Les composantes o peuvent, au contraire, être 
élargie par F, : si on suppose F, et F, du même ordre de grandeur, 
les déplacements dus à F, et à F, sont du même ordre de grandeur 
_ pour des champs de l’ordre de 10 000 volts/cm., l'élargissement est 
d’ailleurs dissymétrique. 


En ce qui concerne les composantes interdites, on doit s'attendre à 


un élargissement plus important que pour les composantes permises 

parce que la probabilité de transition croît avec le champ électrique 

donc avec le déplacement, l'élargissement est dissymétrique (sauf 

pour Am — 0), mais la dissymétrie doit surtout jouer loin du centre de 
> 

Ja raie quand les déplacements dus à F, deviennent grands par rapport 


—+ 
à ceux dus à F.. 


C. Contrôle expérimental. — L'effet Zeeman des raies H,, Hs et Hy 


a été étudié à l’aide du tube à décharge en courant continu déerit au 
chapitre premier, et qui a servi aux mesures du chapitre III. 


Le tube était rempli de vapeur d’eau, au début de la décharge . 


celle-ci était partiellement décomposée, et les mesures n’étaient faites 
qu'après avoir obtenu une certaine stabilisation. 


La plupart des mesures ont été faites en utilisant le courant maxi- 


mum dont on pouvait disposer soit 1,5 ampère. On verra ci-dessous 
que le champ magnétique et la pression n’ont pu varier que dans des 
intervalles très restreints (33 000 à 4o 000 gauss, et 0,18 à 0,60 mm. 
de mercure). 


Dans ces conditions toutes les composantes interdites prévues sont 


observables aussi bien par photographie que par enregistrements 
directs, mais les raies sont très larges et par suite les composantes 


interdites sont très mal séparées. En fait les composantes (Am : +1,. 


Æ2) de H, ne se manifestent que par des points d’inflexion sur les 


ÿ 


Eu 


# ‘ x 
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>ourbes d’enregistrements ; pour Hg et H, elles se manifestent suivant 
les cas : soit par des maxima, soit par des paliers, soit par de nettes 
léformations. Placées dans une région à peu près stationnaire, pour 
Pintensité de ensemble des composantes (Am — + 1) permises, les 
£omposantes (Am — 0) interdites donnent un maximum bien accusé, 


| ge 8 7 
Fig: 18, — Reproduction d’un enregistrement de l'effet Zeeman de la 
raie He. Pour les composantes permises la sensibilité est divisée par 21. 


mais l'intensité du maximum reste toujours inférieure au double de 
l'intensité des minima qui l’encadrent. 
Les mesures sont pratiquement impossibles sur ia raie H°. Pour 


Les raies H£ et H,, le partage des intensités entre les composantes 
51 0 


Le z 


Fig. 19. — Reproduction d'un enregistrement 
de l'effet Zeeman de la raie H, (composantes G). 


Pour les composantes permises, la sensibilité est divisée par 81/8. 


‘permises et interdites est très délicat ; si l’on se contente de donner 
aux pieds des raies permises des formes vraisemblables, on peut 
trouver pour les raies interdites des intensités allant du simple au 
double. L’arbitraire de la mesure est beaucoup réduit si on s'impose 
les conditions suivantes : les raies interdites doivent avoir des lar- 
geurs du même ordre de grandeur que les raies permises et doivent 
être à peu près symétriques dans leurs parties centrales ; les deux 
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composantes (Am—+1) permises doivent avoir même forme même 
loin du centre. Les deux premières de ces conditions sont grossière- 
ment justifiées par l’étudesommaire desélargissements faite ci- -dessus, 
il est d’ailleurs expérimentalement difficile d'attribuer aux raies 
interdites des largeurs nettement supérieures à celles des raies per- 
mises ; on ne voit guère de causes d’élargissement qui permettent de» 
mettre en doute la validité de la dernière condition. 

Il existe différentes causes d'erreur : dépolarisations et dichroïsme, 
baisse continue de la sensibilité de la cellule, baisse de la pression et 
variations dans la composition du mélange gazeux dans le tube. La 
dépolarisatiou, qui semble due surtout aux parois du tube, ne peut 
être entièrement évitée, et les mesures sur les composantes (Am—=#1 
et o) doivent en être corrigées. La valeur de ia correction de dépola- 
risation est déterminée à 1 ide de la raie 5 015 À de l’hélium, mais la 
valeur obtenue n’est pas très précise ; pour la raie H, les corrections 


de dépolarisation seraient importantes, mais on a vu que les mesures 
sont déjà impossibles par ailleurs ; pour les composantes (Am —o) 
de He et H, la correction de dépolarisation est peu importante; elle 


l’est beaucoup plus pour les composantes (Am—æ+1) mais reste, 
acceptable étant donné le peu de précision que l’on peut, de toute 
façon, attendre des mesures. 

On évite les erreurs dues au dichroïsme en rapportant les intensités 
des raies interdites à celles des raies permises de même polarisation. 
On annule pratiquement les erreurs dues aux variations de sensibi- 
lité, de pression et de composition, en prenant les moyennes des 
intensités des composantes symétriques. : 

Dans les tableaux ci-dessous sont données les intensités des diffé- 
rentes composantes interdites et les largeurs des raies permises pour. 
une pression de 0,18 mm. de mercure et des champs de 39000 et. 
36 500 gauss. 

1° H— 36 500 gauss. 


HS He H 


pe ‘s 
RE 0 DU QE 0 ALT A en UUren, 

Me) très 22,5 9,5 85 h9 24,5 22 >X<'T0 21 

DA faibles 0,82 0,7] 1,05 0,87 cm1" 

( Fi) 365 < 730 615 620 665 530 575 600 volts/em. 


20 H = 39 000 gauss. 


H 
1 # 
to T4 le 10e Le ü in de Lr Le 
17-00 08,0 5,1 38 19,5 15 SOI 
0,83 0,78 1,15 G,94 cm—! 


{ Fe) 580 610 545 500 545 530 
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- Les valeurs des champs équivalents pour les différentes composantes 
sont du même ordre de grandeur; conformément à la théorie, les 
valeurs des champs équivalents sont plus élevées pour H, que pour H, 
et, en général, les composantes les plus intenses donnent les champs 
équivalents les plus faibles. 

Le champ interionique E, semble décroître un peu quand le champ 
“magnétique augmente mais l'effet n’est pas très net : l'effet du champ 
magnétique n’a pu être étudié systématiquement, car pour les champs 
faibles les raies interdites deviennent inobservables, pour un champ 
de 33 500 gauss elles apparaissent encore très nettement, mais les 
intensités ne sont pratiquement pas mesurables | 

Les raies permises se classent d’après leurs largeurs dans l’ordre 
théorique, mais les différences de largeurs sont inférieures à ce que 
d'on pourrait attendre. Il semble que la composante axiale du champ 
interionique croisse avec le champ magnétique mais l’effet est faible. 
. Il n’a pas été possible de mettre en évidence de grosses variations 
du champ interionique dues à la pression : il n’est en effet possible 
d'observer les composantes interdites que pour un intervalle réduit 
de pression. Pour une pression de 0,6 mm. de mercure, on trouve des 
valeurs des intensités des composantes interdites (Am —0o + 2) sensi- 

“blement égales à celles trouvées pour une pression de 0.18 mm., mais 
les mesuies sont très imprécises (elles sont pratiquement impossibles 
“sur les composantes Am—Æ+1); un mélange de gaz rare et d’eau 
“donne également des intensités du même ordre de grandeur. On 
‘constate un léger élargissement avec la pression, surtout sensible sur 
- la composante x de H,, composante la plus sensible à l’élargissement 
- par le champ axial. 

- Ilétaitimportant de montrer que l'intensité relative des raïes inter- 
- dites dépend de la densité de courant. 

> Pour un courant de 250 milliampères, on trouve, en effet, des 
‘intensités nettement inférieures à celles trouvées pour un courant de 
1,5 ampère, toutes choses égales d’ailleurs, seules les intensités des 
composantes interdites « de Hg ont été mesurées, pour les compo-, 


‘santes x la correction de dépolarisation devient trop importante. On 
* constate également que les raies permises deviennent nettement 


moins larges. 


H3 39 000 gauss LUD=—=0,16 

À êo ls Lr LS 
= 1,9 À 17,9 La LE 0,83 0,78 es 
LU en une duo ve TN 


Les quelques mesures d'intensité précédentes permettent de 
conclure que les composantes interdites observées sont bien dues au 
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champ électrique des ions et des électrons qui conduisent le courant, 
il est d’ailleurs très possible que la répartition des charges diffère très 
sensiblement de la répartition de Holtsmark et que la colonne posi- 
‘tive ait une charge d'espace. Le fait que, lorsque l'on augmente le 


champ magnétique, E? décroît alors que F croît, est en faveur de 
cette hypothèse. On peut chercher un ordre de grandeur de la densité 
de charges en supposant que l’on a une répartition de Holtsmark. 
Considérons par exemple les mesures pour 39 000 gauss, 1,5 ampère, 
0,18 mm. de mercure, et cherchons l’ordre de grandeur du champ 


normal de Holtsmark. À partir des intensités, on a trouvé un champ F 
équivalent d'environ 1,8 U. E. S. C. G. S. et on peut admettre un 
champ total équivalent d'environ 1,8 X Vis 2,210U.E. SC, 
Si les raies interdites étaient dues à un seul niveau perturbateur, 


nie "rl 


| 
. 


étant données les valeurs des intensités relatives trouvées, ce champ # 


devrait représenter environ 4 ou 5 fois le champ normal de Holts- 
mark ; en fait, le rapport est certainement plus faible, car pour Les 


= Ne : 
valeurs élevées du champ F, le champ axial F, a de fortes probabi- 
lités d’être élevé et les transitions interdites perdent leur significa- 
tion, une autre forme de raisonnement sommaire, qui consiste à 


identifier le champ équivalent au champ le plus probable, conduit à … 


un rapport de 1,6; on peut donc âädmettre un champ de Holtsmark 
de l’ordre de 1 unité électrostatique C. G.S. À 

Pour déterminer le champ de Holtsmark à partir de la largeur des 
raies permises, il y a intérêt à ne considérer que la composante x 
de Hy, qui est la plus sensible au champ axial et qui peut être assi- 
milée à une seule composante déplacée de la quantité : 


17.0,064.(3/10).F.. (F. en U. E.S. C. G: S) 


La largeur de la raie étant de 1,15 cm—‘ on trouve que le champ 
correspondant 'est d'environ 1,75 U. E. S. C. G. S., on sait par aul- 
leurs que le champ axial dont la probabilité est moitié de la probabi- 
lité des champs nuls est environ 1,4 fois le champ normal de Holts- 
mark, ce qui conduit à un champ normal de 1,2 U. E. S. C. G.S., 
valeur qui doit être trop grande, car les causes d’élargissement 
autres que l'effet Stark linéaire ont été négligées. 


On peut donner un ordre de grandeur de N en écrivant : 


Fn = 2,61N°%/%e — 1 


LE I 3/2 : 
0 a [ee st 15 413 
d'où : a -10 co:2 , 1013, 


‘ SU j PA 
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CHAPITRE V 


Sur les raies d’intercombinaison de l'hélium. 


On connaît de nombreuses raies d'intercombinaison dans les spec- 
tes des éléments lourds de la seconde colonne du tableau de Mendez 
seff, on en connaît beaucoup moins dans les spectres des éléments 
Rers de cette colonne. 

En ce qui concerne l’hélium, Lyman (36), le premier, observa une 
wie d’intercombinaison : la raie 11S,— 2%P, (591,6 À); en 1939; 
+ Jacquinot observa plusieurs raies d’intercombinaison dans le 
mectre visible. Plusieurs raies d’intercombinaison qui ne sont pas 
Sualées dans la publication citée ont été par la suite observées par 
ï auteur (2). Ces raies sont du type P-D. J'ai cherché à observer les 
“ies d’intercombinaison des types S-P et P-$S, mais ne les ai jamais 
Bservées, même avec de fortes surexpositions : elles sont certaine- 
sent beaucoup plus faibles que les raies du type P-D. 

‘Comme elles ne sont pas provoquées par des champs extérieurs, 
8 transitions d’intercombinaison ont naturellement des probabilités 
#nstantes ; les valeurs de ces probabilités doivent donc être des don- 
ées très utiles pour l'étude précise du couplage, mais il est néces- 
dire de savoir quel est le mode de rayonnement : l'étude de l'effet 
éeman permet d’éelaircir ce dernier point. C’est seulement sur la 
aie 25P,e — 31D (5 074,48 A) que la probabilité de transition a pu 
re mesurée et l’effet Zeeman étudié. 


-Ÿ 

>) MesuRE DU RAPPORT DE PROBABILITÉ DES TRANSITIONS. — 311) > 2°P 2 
D874,48 À) et 31D—>21P (6678,149 À). — Les deux raies considé- 
Ses ayant même niveau de départ, le rapport des probabilités de 
“ansition se déduit immédiatement du rapport des coefficients 
“émission. Pour observer commodément la raie d’intercombinaison, 
est nécessaire d'observer un tube en bout, la raie permise est dans 
3$ conditions fortement autoabsorbée, aussi l'observe-t-on en. visant 
‘tube en travers, la méthode est donc exactemeut la même que celle 
idiquée au chapitre I. 

Dans les mesures du chapitre I, on avait admis que la raie 
1P —/'D n'était pas autoabsorbée en travers; la même hypothèse 
e peut être admise pour la raie 2'P — 3:D plus intense. Burger et 
n Cittert (37) ont étudié l’autoabsorption: de cette raie; ils ont 
‘ouvé, pour: une densité de courant de 0,6 ampère/cm?, et une pres- 
ion de 12 mm. de mercure, un coefficient d'absorption central égal 
30 ; ceci correspond pour 7 mm. d'épaisseur à un coefficient d’auto- 
É: 


| 
- 
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absorption global de 10. Quelques mesures assez grossières, faites 
avec le tube utilisé, en employant des mesures sur plusieurs lon- 
gueurs, ont indiqué des nombres nettement plus faibles; mais la 
méthode n’était pas suffisamment au point pour donner une mesure 
réelle. Dans ces conditions, j’ai déterminé le produit du rapport des 
probabilités de transition par le facteur d’autoabsorption, et cherché 
comment ce produit varie avec le courant. Pour déterminer ce produit 
on mesure les aires des courbes d'enregistrement, pour la raie inter- 
dite et pour la raie permise, et les déviations données par la lampe 
à ruban de tungstène pour les mêmes longueurs d'ondes. Désignons 
par U les étendues des faisceaux admis dans le spectrographe, par Æ 
les coefficients de transmission, par B les brillances spectrales; les 
lettres L. B. T. en indice, indiquent que ces quantités sont relatives” 
à la lampe, au tube visé en bout, ou au tube visé en travers. Soient 


- d * « à | 
par ailleurs + la dispersion du spectrographe, L; ia largeur de la 


fente de sortie, s(X) un coefficient de proportionnalité caractérisant la 
sensibilité de l’ensemble cellule-galvanomètre. Les déviations sont 
données par (cf. I.C.2) : 


D=T.U.4.BQ) 0)/% 


et à un déplacement dx dans le plan de la fente, correspond sur la 
courbe d'enregistrement un déplacement : 


dX dx dæ 
Fr 
dX = TR .A=C.dA. = 


: dx : : 
où C— -—— est une constante pratiquement indépendante de la lon: 


gueur d'onde. 
L’aire de la courbe d'enregistrement d’une raie est donc : 


A= [DaX=C.T.U.4.60). [ BO)ax 


s(X) étant pratiquement constant dans le petit intervalle spectra 
qui correspond à une raie. - 
Le quotient de l'aire d’une raie par la déviation donnée par le 
une à ruban de tungstène, pour la même longueur d'onde, es 
onc : 


A dub TU I 
Ce sp PO) 


Pour une raie non autoabsorbée, l'intégrale est proportionnelle at 
coefficient d'émission, tandis que pour une raie autoabsorbée, elle es 
proportionnelle au coefficient d'émission divisé par le facteur d'auto 
absorption. | 
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En définitive : 


GER 
»_ A(5874) / A,(6678) (5) … B,(66%8) 
nn A ON eg DL e(5 874) 
= D,660 / 5,668 NOTONS À + a6678) : (6 678) 
F d'A /6678 


#ù Cest une constante définie par les conditions géométriques et les 


B 


coefficients de transmission {rapport des aires == pour une même 
À T 


taie nn autoabsorbée visée en bout et en travers) cette constante a 
êté déterminée lors des mesures du chapitre II (C'—66,5). Les dis- 
Persions ont été mesurées à l’aide de raies connues : 

Es 


LA 
& dx = . dx e o 
B : Re 0,29 mm./A (Too = 0195 mm./A, 


He rapport des brillances de la lampe à ruban de tungstène résulte | 
“de sa température de couleur ; celle-ci n’a pas besoin d'être connue 

ävec une grande précision, les deux raies étant dans la même région 

spectrale, il suffit donc d'utiliser un pyromètre à extinction de fila- 
ment et les données numériques qui permettent de passer de la tem- 

pérature de brillance à la température de couleur (Te—2 360°). Enfin 

le rapport R des probabilités de transition est lié au rapport des 

joefficients d'émission par : 


xs 


; 
Er - e(5 874) __p 5874 
+4 e(6678) _ 6678 


LA 


F2 RG=—=/,65. 10e 1h 


“ Le tableau suivant donne les résultats numériques : 


2 

5 TaBzeau IV 

3 

Courant en ampère . I 0,5 | o,25 | 0,7 0,05 | 0,02 | 0,01 

|(5) Lao 6,7! 3,2 | 0,90 | 0,35 | 0,136 | 0,063 

J LD 5 874 VRAIES PATES LARAMREIE EE L'EURO CES 

(6) 6 .| 80 5 30 12,8 5,6 | 2,0 0,89 
D /6 67 2 
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La pression était de 1 mm. de mercure. La figure 20 montre un 
enregistrement de la raie d’intercombinaison, la forme de la raien'est: 
pas celle d’une raie forcée et l’accrois: 
sement du produit RG avec le courant 
doit être attribué à un accroissement 
de l’auto-absorption comme on devait 
s’y attendre. Le produit RG reste à peu 
près constantau-dessous de 0,1 ampère, 
résultat qui s’interprète en admettant 
que l'autoabsorption est aiors négli= 
geable. Dans ces conditions on peut 
admettre la valeur : 


RANCE: 


Ce résultat ne doit être considéré que 
comme un ordre de grandeur : les 
mesures d'intemsités me sont en effet 
pas très précises, surtout aux faibles 
courants, ce qui peut modifier quelque 
peu la conclusion sur l’autoabsorption, 
par ailleurs la détermination de da 
constante C' n'est pas non plus très 
précise. 


Fig. 20. — Reproduction d’un 4 A RELATIVE DE LA RAIE 
ebrégistrement ‘de la-raie - 2 PS D. — Il serait intéressant de 
23P,2-31D. Le tracé enpoin- déterminer le rapport de probabilités 
tillés représente le fond des transitions 3°D — 21P et 3*D — 2"P, 
présumé dû à la raie in- rapport qui doit théoriquement être 
tense voisine, L marques étroitement lié au précédent. Cette 
d'intensité de la lampe. mesure n'a cependant pas été faite eat 

elle nécessite une étude précise de l'au: 
toabsorption de la raie permise (étude qui sera probablement faite 
ultérieurement) : la raie 2*P-3*D est en effet nettement plus auto: 
absorbée que la raie 2'P-31D, surtout aux courants assez élevé: 
qu'il est nécessaire d'employer pour mesurer l'intensité de la raie 
d’intercombinaison (faible sensibilité des cellules, nécessité d’un 
forte autoabsorption en bout pour atténuer le pied diffractionnel). 

À défaut de la probabilité de transition, on peut mesurer l’intensit 
relative de la raie d’intercombinaison par rapport à la raie voisin 
(21P-31D). æ 

La figure 21 représente un enregistrement de la raie 2{P-3*D pou 
un courant de 1 ampère et une pression de 1 mm. de mercure. L 
méthode de mesure est la même qu’au paragraphe précédent, maïs |! 
température de la lampe, et la dispersion de spectrographe, n'inter 
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Los plus, étant donné que les deux raies ont pratiquement 
._ même longueur d'onde. La valeur de l'autoabsorption de la raie 
|” mtense, visée en travers, est environ 
- de deux d’après les mesures du 
» paragraphe précédent. 


€ 0 s 3 
É n trouve ainsi pour la valeur de 
. l'intensité relative : 

Ë ia'P-&D) re 4 

D War D} 7 = "2 De utre 

j: Si l'on pouvait admettre que les 
* nombres d'atomes sur les deux 
À niveaux 3!D et 31), très voisins, sont 
simplement proportionnels à leurs 
. poids stalistiques, on pourrait pas- 


… ser immédiatement du rapport des 
couts au rapport des probabi- 
lités de transition: avec la den- 
Eire de courant relativement forte 
employée, il est probable que cette 

É hypothèse n’est pas justifiée. 


» : 4° EFFET ZEEMAN DE LA RAIE D'IN- 


*TERCOMBINAISON (2°P,2-31D) (38). — Fig. 21. — Reproduction d’un 
- L'étude de l’effet Zeeman d’une raie enregistrement de la raie 
interdite permet souvent d'en déter- 21P-33D. En pointillés le tracé 
‘ miner la nature. Les raies interdites présumé du pied de la raie 
- qui ne violent que la règle de sélec- Re ie € L marques 
2 : : - : d'intensité de la lampe. 

* tion interdisant les intercombi- 

- naisons doivent normalement être 

- dipolaires, et dues simplement au fait que cette règle n’est plus 
- rigoureuse si l’on tient compte des interactions de spin. Ce point 
» méritait toutefois d’être vérifié pour les raies d'intercombinaison de 
 l’hélium. 

. L'étude de l’effet Zeeman de ces raies présente de sérieuses diffi- 
» cultés car elles sont très faibles et très voisines de raies intenses. 
- Seule la raie jaune 2°P,2-31D (5 874,48 À) voisine du groupe 2°P-35D 
- (5875.96 À-5 839,60 À) a pu être étudiée. Quoique cette raie ne soit 
É pas due au champ électrique, l'étude simultanée de l'effet Zeeman 
- longitudinal et de l’effet Zeeman transversal permet d'éviter des. 
- ambiguités analogues à celles signalées pour les raies forcées de 
: l'hélium (3). La décomposition transversale a été obtenue au moyen 


1 


d’un tube de 190 cm. placé dans l’électro-aimant suivent une dispo- 
Ben décrite ailleurs (3). La figure observée, un quadruplet nor- 


%, } Î ? 1.4 à LA Le 
mal ©? , est à peine résolue dans les champs employés (inférieurs à 
ne 1 


108 JEAN BROCHARD 


7 000 gauss) mais la proximité de la raie intense voisine interdit 
l’utilisation de champs plus élevés. Les écarts qui ne peuvent être 
mesurés avec précision sont sensiblement ceux du quadruplet nor= 
mal (*). La décomposition longitudinale pouvait difficilement être 
_ étudiée dans l’électro-aimant car, pour avoir une autoabsorption 
suffisante de la raie intense, il fallait viser en bout un tube suffisam- 
ment long placé parallèlement aux lignes de force. Le tube employé, 
(longueur 50 em., puissance consommée 750 watts) a été décrit ci-des- 
sus (chap. Ier, D.3) il était placé dans un solénoïde donnant un champ 
de 7000 gauss. Pour la valeur du champ magnétique utilisé les 
composantes sont à la limite de résolution, mais, en séparant les 
composantes circulaires de sens inverse à l’aide, d'une lame quart 
d'onde suivie d’un biréfringent, on peut mesurer l'écart des deux 
composantes observées. On peut ainsi conclure avec certitude que 
leur déplacement n’est pas double de l’écart normal, ce qui serait le 
cas pour une raie dipolaire ayant la décomposition transversale 
observée, et qu’il est, à la précision des mesures près, égal à l'écart 
normal, ce qui:est le cas d’une raie quadrupolaire ayant la décompo- 
sition transversale observée. 

L'effet Zeeman observé est donc tout à fait semblable à celui d’une 
raie de quadrupole ; même si l’on suppose l'existence de composantes 
faibles, non observées, et si l’on tient compte du peu de précision des 
mesures d'écart, la figure de décomposition ne peut être celle d’une 
raie de dipôle. Ce résultat est surprenant. En effet cette raie n’est 
interdite comme dipolaire que par la règle de sélection AS —0, qui 
n'est pas rigoureuse compte tenu des interactions de spin. Par contre 
elle est, comme quadrupolaire, interdite, en outre, par la rèzle des 
parités (qui dans ce cas est l'inverse de la règle de Laporte), règle qui 
n'est violée par aucune des raies quadrupolaires connues : Les raies 
quadrupolaires du plomb et des alcalins et la raie aurerale proviennent 
toutes de transitions entre termes de même parité, qu'il s'agisse ou 
non d’intercombinaisons. Quant aux raies d’intercombinaison d'effet 
Zeeman connu (comme certaines raies du mercure (39)) provenant de. 
termes de parités différentes, elles sont dipolaires. 


CONCLUSIONS 


Les différents chapitres de ce travail ont une autonomie suffisante 


CURE A . . ; A 3 
pour qu'aient pu être tirées des conclusions séparées ; je conclurai 
donc très brièvement : 


(t) L'ensemble des niveaux 2P!°? subit dans le champ employé un effet. 
Paschen-Back complet. 
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Les méthodes d'étude des satellites faibles, mises au point au 
Laboratoire de l’Electro-Aimant, ont été appliquées à deux problèmes 
nayant entre eux que peu de liens théoriques mais qui font appel 
aux mêmes techniques. 

. 1° L'étude des raies interdites forcées par le champ interiouique, 
permet de conclure que, dans les cas les plus simples de décharge, 
les phénomènes observés sont bien expliqués. en faisant intervenir. 
uniquement le champ des particules chargées réparties au hasard 
(répartition de Holtsmark) tandis qu’en présence d’un champ magné- 
tique les charges des parois peuvent jouer un rôle important. On peut. 
conclure en outre que l'étude des raies forcées permet : d’une part, 
d'obtenir des données relatives à la décharge, d'autre part, de mesurer 
les énergies de certains niveaux, mais les méthodes sont d'application 
délicate. | 

- 2° Les résultats obtenus à propos des raies d’intercombinaison 
soulèvent de grosses difficultés théoriques. Malheureusement ces. 
résultats sont peu précis et il y aurait lieu de les améliorer, mais. 

pour la question délicate de l’effet Zeeman le problème esttechnique- 
“ment très difficile, Il y aurait lieu d'étendre les résultats obtenus en 
‘étudiant des raies d’intercombinaison dans les spectres des éléments 
légers de la seconde colonne. 

Ce travail a servi en quelque sorte de banc d’essai pour les dispo- 
sitifs d'enregistrement, à l’aide de la cellule photoélectrique, utilisés: 
‘au Laboratoire et la précision des mesures pourrait à l’heure actuelle 
être améliorée, mais ceci ne changerait rien aux conclusions géné- 
rales. 

- Qu'il me soit permis d'exprimer ici mes remerciements à tous ceux 
“qui, de quelque façon que ce soit, m'ont aidé dans ma tâche. Je dois 
‘remercier plus particulièrement : ETS 

_ d’une part, M. le Professeur A. Cotton sous la haute direction de 
qui j'ai travaillé et qui m'a permis d'utiliser les moyens exceptionnels. 
dont le laboratoire lui est redevable ; 

* d'autre part, M. Pierre Jacquinot, Maître de Conférences à la 
Faculté des Sciences, qui m'a fait bénéficier de toute son expérience 


et de son aide matérielle et morale. 
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(Travail exécuté au Laboratoire du Grand Electro- 
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de la Recherche Scientifique (Bellevue)). 
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L MESURE DE LA CONSTANTE GYROMAGNÉTIQUE 
É DES ELEMENTS FERROMAGNÉTIQUES 


> ET DE QUELQUES ALLIAGES ISOËLECTRONIQUES 
DU GROUPE DU FER 

f Par Anvné J. P. MEYER 

; Institut de Physique, 

4 Strasbourg 

& 

- SOMMAIRE. — Dans une introduction 64 rappelle brièvement la défini- 
4 tion du rapport gyromagnétique dont la connaissance permet de recon- 
” naître par l’intermédiaire du facteur de Landé g, la nature de spin (g—=2) 


-. ou d’orbite (g — 1) des porteurs de moment effectifs dans un corps solide 
magnétique, On cite les différentes méthodes de mesure et les résultats 
expérimentaux antérieurs. 

On expose ensuite les raisons de ce travail. Les mesures des facteurs de 
Landé des éléments ferromagnétiques ont été reprises pour essayer de 

“ lever le désaccord existant entre les résultats de Sucksmith, Chattock et 
Bates d’une part qui pour Fe, Co, Ni indiquent des facteurs de Landé 

2 égaux à 2, et Barnelt d'autre part qui pour ces mêmes corps indique des. 

* facteurs de Landé qui oscillent autour de g—1,9. Par la mesure des 

à 
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_ facteurs de Landé d’alliages à même nombre moyen d'électrons et de 
même structure (alliages isoélectroniques) mais de composition différente, 
> on cherche à identifier la nature d’une partie du moment atomique de ces 
alliages, partie que R. Forrer et P. Taglang ont pu mettre théoriquement 
et expérimentalement en relation avec le point de Curie, c'est-à-dire 
lénergie d'interaction. Ces mesures ont porté sur quatre alliages, isoélec-. 
troniques deux à deux. Les premiers alliages étudiés possèdent une den- 
* sité électronique de 27 electrons par atome; ce sont les alliages FeNi et 
_ (FeNi)— Co à 73,5 0/0 at. de Co. Les seconds possèdent une densité élec- 
 tronique de 26,5; ce sont les alliages FeÿNiet FeCo. La connaissance du 
facteur de Landé de FeCo permet d’autre part de reconnaître la nature du 
- moment atomique élevé de cet alliage dont le moment de 2,42 un dépasse 
largement celui de la moyenne de ses deux constituants. ne à 
Les mesures ont été faites par la méthode de résonance d Einstein-de 
Haas. On décrit le montage expérimental réalisé en insistant sur les diffi- 
 cultés rencontrées dont quelques-unes insurmontables rendent im possible 
la mesure de corps à grande dureté magnétique comme le cobalt. L'appa- 
reil a été mis au point de façon à atteindre une précision aussi élevée que 
possible. La précision obtenue est de l'ordre du pour cent potes 
mesure individuelle. On expose ensuite le détail des mesures effectuées. 
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Pour tous les corps étudiés l’expérience fournit des facteurs de Landé qui 
dans les limites des erreurs semblent correspondre à des facteurs réels 
g = 2,00. On énonce enfin les conclusions qui se dégagent de ces résultats, 
d’une part pour l’étude des ferromagnétiques du groupe fer, cobalt, nickel 
en général, d'autre part pour celle des alliages isoélectroniques de ce 
groupe. 


I. — Introduction. 


L'ensemble des données numériques, déduites des expériences 
gyromagnétiques effectuées jusqu’à ce jour, a permis de distinguer 
l’électron tournant comme principal porteur de moment dans les 
éléments et alliages ferromagnétiques (*). 

La difficulté des mesures et leur importance se trouvent à l’origine 
de nombreux travaux. Les premières expériences positives furent 
celles de Barnett (1), qui en 1914 réussit à mesurer le changement 
d'aimantation que subit un barreau de fer en rotation. Le phénomène 
inverse, rotation par variation d'aimantation, put être constaté en 1915 
par Einstein et de Haas (2) et fut repris plus tard par différents 
auteurs (3, 4, 5, 6, 7, 8, 9) 

Sucksmith, Chattock et Bates (7, 8) attribuèrent au seul spin de 
l’électron les moments atomiques du fer et du nickel. Les travaux 
ultérieurs de Barnett (10, 11,12) donnèrent pour les mêmes substances 
des résultats en léger désaccord avec ceux des chercheurs anglais et 
firent supposer pour celles-ci et pour un certain nombre d’alliages 
ferromagnétiques une faible participation de moment orbital au 
. moment magnétique total. Une contribution importante du moment 
orbital ne put toutefois être constatée que pour la pyrrhotine mesurée 
par Cœterier (13, 14) en 1935. . 

Les résultats des différents auteurs sont donc peu concordants et 
les éléments atomiques porteurs de moment dans les ferromagnéti- 
ques ne sont pas connus avec certitude. Les nombres de Barnett, 
étayés par de nombreux travaux, ont cependant largement influencé : 
les conceptions actuelles du ferromagnétisme. Ils ontété utilisés pour 
interpréter divers phénomènes, entre autres l’anisotropie magnétique 
et les moments fractionnaires. 

Pius récemment, R. Forrer (15, 16), se basant sur les chiffres 
fournis par les expériences gyromagnétiques de Barnett, a tenté 
d'expliquer la différence des moments magnétiques observés pour 
des alliages de même densité électronique du groupe fer, cobalt, 


(!) Pour une revue d'ensemble du sujet, voir par exemple : 
S. J: Barnerr. Rev, Mod. Phys., 1939, 7, 130. 
Becker-DôRic. Ferromagnetismus, 1939, 72. 

L. F, Bates. Modern Magnetism, 1947, 202. 
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mickel. Des données précises sur les moments de ces alliages ont été 
fournies récemment par P. Taglang (17, 18). 

Les hypothèses posées par R. Forrer à propos de ce problème, le 
désaccord subsistant entre Barnett et les chercheurs anglais nous ont 
porté à entreprendre les expériences gyromagnétiques qui font l'objet 
de ce travail. 

Les résultats de ces mesures devant résoudre sans équivoque les 
problèmes posés, il fallait essayer d’atteindre le maximum de préci- 
sion possible pour ces expériences. La mise au point du montage 
expérimental a éié faite de façon à obtenir cette précision en une 
seule expérience. Ce procédé évite l'usage de moyennes portant sur 


. un nombre élevé de mesures et n’éliminant pas les nombreuses erreurs 


systématiques qui peuvent affecter ces expériences. 

Les mesures que nous allons décrire concernent les éléments ferro- 
magnétiques, fer, cobalt, nickel, et deux séries d'alliages isoélectro- 
niques de ces trois métaux. 


II. — Considérations théoriques. 


 S1. Le rapport gyromagnétique. — Les phénomènes gyromagnéti- 
ques sont dus à l'existence d’une corrélation entre moment cinétique 
et moment magnétique d’une charge électrique en mouvement. Le 
moment cinétique : 


+ Ir 
JT NE) 
d’un électron orbital, est lié à son moment magnétique : 


e => 
= LE te) 


par le rapport : 


qui est constant et appelé rapport gyromagnétique. La valeur positive 
de ce rapport est usuellement désignée par le symbole o. Pour un 
électron tournant le même rapport est donné par : 


EE 
À tie mc 
JURA 
# . 
On peut réunir les deux cas en une seule formule en posant : 
: Le À 
J amc 
AdUaoat DU 
[a 
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g étant le facteur de Landé. Pour un électron orbital g — 1. Pour um 
électron tournant g— 2. Si moment d’orbite et moment de spin agis- 
sent simultanément, g aura une valeur différente suivant le degré de 
contribution des deux moments au moment résultant total. 

Nous rappelons que le facteur de Landé des électrons extérieurs 
d’un atome libre se calcule à partir des nombres quantiques d, k, Se. 
de ces derniers par la relation : 


IE a S(S Pa UML Er 


CEE 2J(J + 1) 
Pour un tlectron solitaire cette formule se réduit à : 
Tes 
1 L+s ” 
$ 2. Les effits gyromagnétiques. — La réalité du rapport gyro- 


magnétique se traduit par deux effets principaux : l'effet Einstein- 
de Haas et l'effet Barnett. Le premier fait correspondre à une varia- 
tion d’aimantation une variation du moment cinétique des porteurs 
élémentaires qui, transmise au réseau, se traduit par une variation 
de même grandeur, mais de signe contraire du moment cinétique de 


ceux-ci. Soit : 
SJ — —5ŸÙ jp du pôM 


si J et M représentent respectivement les moments cinétique et 
magnétique de tout le réseau. 

Le second effet est l'inverse du premier. Une variation du moment 
cinétique du réseau est accompagnée d’une variation d’aimantation, 
les porteurs élémentaires se comportant comme autant de petits gyro- 
stats. Ce phénomène s'explique aisément grâce au théorème de 
Larmor. D'après lui les équations de mouvement dans un système en 
rotation à une vitesse angulaire w sont en première approximation 
identiques aux équations de mouvement dans le même système au 
repos et soumis à un champ magnétique : 


H — po 


relation qui fournit directement p, d'où g, en fonction de la vitesse 
angulaire et du champ correspondant à l’aimantation atteinte. Ai 
On peut considérer comme variante de l’effet Barnett la méthode 
consistant à faire apparaître un changement d’aimantation axiale 
d'une tige soumise à un champ magnétique tournant à fréquence 
élevée dans un plan perpendiculaire à son axe. Les expériences de 
Fischer (19) et Barnett (20) n’ont cependant pas permis d'observer cet 


LS NE 2 ne Ÿ ’ 
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effet. Auwers (21) a montré que cet insuccès pouvait être expliqué en 
admettant que les champs tournants utilisés, trop faibles, ne 
donnaient lieu qu’à des rotations de parois. 

L’équivalence des deux méthodes principales décrites a été démon- 
trée en théorie classique (22) et en mécanique quantique (23). La 
constante gyromagnétique déduite de l'effet Barnett doit être égale à 
celle déduite de l’effet Einstein-de Haas. 

Pour nos mesures le choix dé l’une de ces méthodes s'imposait. 
Nous n'avons pu retenir celle de Barnett parce qu’elle nécessite des 
tiges métalliques volumineuses dont la réalisation en alliages spéciaux 
“eût été impossible au laboratoire. Restaient les différentes méthodes 
| connues pour la mesure de l'effet Einstein-de Haas. Des essais préli- 

minaires nous ont fait écarter la méthode balistique de Chattock et 
Bates (8). Il nous a en effet semblé difficile de mesurer avec précision 
Ma petite déviation que peut subir une tige magnétique dont on inverse 
ane seule fois l’aimantation. Les oscillations parasites que subit la 
MHige lors de cette inversion ne permettent pas une amplification 
£orrecte de la déviation. La méthode de résonance modifiée de 
MSucksmith et Bates (7) offre par la simplification des mesures un 
Méertain nombre d'avantages pourtant compensés par la difficulté 
d'éliminer des perturbations provenant des différents champs magné- 
Miques en présence qui agissent sur le groupe de petits aimants hori- 
Wzontaux fixés sur l’axe du système oscillant. Nous avons finalement 
borté notre choix sur la méthode de résonance d’Einstein-de Haas, 

erfectionnée par Cœterier (13, 14), qui nous a semblé la plus apte à 
: la précision requise pour nos mesures. 


? $ 3. La méthode de résonance. — Cette méthode de mesure de l’effet 
Syromagnétique a été analysée en détail par Cœterier (13, 14) et 
Éalavics (24). Nous n’en donnerons qu'une brève esquisse destinée à 
rendre compte d’une part de ses avantages, d'autre part des erreurs 
léxpérimentales à craindre. 

Dans la méthode de résonance, une tige du métal à mesurer est 
Suspendue axialement par un fil de torsion et son aimantation est 
périodiquement inversée au rythme de sa fréquence d'oscillation 
propre. Sous l'effet des impulsions gyromagnétiques successives 
(dont elle est l'objet, la tige accomplit des oscillations d amplitude 
icroissante, jusqu'a atteindre un état stationnaire limite. Celui-er, qui 
correspond à l'amplitude dite de résonance, dépend de l'importance 
‘du couple gyromagnétique et du coefficient de frottement du système. 
L'équation de mouvement de la tige oscillante sera donnée, si elle 


l F : É re) 7 2 À 
n’est sujette à aucune force perturbatrice, par l'équation : 


. da cd 
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où I est le moment d'inertie de l’ensemble, f son coefficient de frotte- 
e : : : ; dM 

ment, c la constante de torsion du fil de suspension et p = le couple 

gyromagnétique appliqué au système lors de chaque passage à la 

position d'équilibre. L’amplitude angulaire a croît suivant une fonc- 

tion exponentielle du temps {: 


A 
Pr LE T ) 


dans laquelle S—ÊT représente le décrément logarithmique du sys: 


tème de période T. On calcule facilement l'amplitude angulaire 
limite «, atteinte à la résonance en remarquant qu'à la position 
d'équilibre l'énergie fournie par l’inversion des moments est entière- 
ment dissipée par frottement. On obtient par simple intégration : 


& pM 
rire Sp. . 


Le facteur numérique est celui du premier terme figurant dans Île 
-développement en série du moment de forme rectangulaire. Seul ce 
terme est à retenir puisque l'expérience est faite à la résonance. Par 
introduction du décrément logarithmique à, accessible à la mesure; 
-cette expression devient : 


-et permet le calcul de p ou de g à partir des données expérimentales: 

Cœterier a pu obtenir ce résultat à partir de considérations énergé- 
tiques relatives au système en interaction, comprenant la bobine fixe 
et la tige en mouvement. 5 

En présence de forces perturbatrices l’équation de mouvement et 
les conditions d'équilibre se modifient. 1l est utile de se rendre compte 
exactement de leur effet et de leur importance. Le moment magnéti: 
que périodique peut être représenté par un terme : 


M = M, sin wf 


proportionnel au terme fondamental du développement en série di 
moment. Le couple gyromagnétique est alors donné par : 


dM 
p 7 —=puM, cos wi — a cos wt. 


A ce terme s’ajouteront les forces perturbatrices périodiques qu 
comprennent en premier lieu : 
1° le couple produit par l’action de la composante horizontale rési 
duelle du champ terrestre sur la composante horizontale du momen 
périodique de la tige; 
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Roanlé couple produit par l’action de la composante horizontale rési- 
duelle du champ terrestre sur la composante horizontale du moment 
magnétique permanent de la tige. Celui-ci ne donne lieu qu'à un 
déplacement constant, généralement faible, de la position de repos 
du système ; 

= 35° le couple produit par l’action du champ horizontal périodique 
de la bobine d'aimantation sur la composante horizontale du moment 
magnétique périodique de la tige. Ce couple est cependant de pulsa- 
tion 2w et reste donc sans influence : 

4° le couple produit par l’action de la composante horizontale du 
champ périodique de la bobine sur la composante horizontale du 
moment magnétique permanent de la tige. 

Les couples cités sous 1 et 4 comprendront des termes de pulsa- 
fion w, si la commutation du champ n’est pas symétrique, ou n’a pas 
Lieu lors du passage au zéro, ou encore si elle se fait avec un certain 

retard par rapport à celui-ci. Comme ces forces sont proportionnelles 
à M, sin wf, elles auront une avance de phase de 90° sur l’impulsion 
gyromagnétique et leur effet se traduira par un accroissement de 
l’amplitude de résonance. La totalité des forces agissantes peut se 
mettre sous la forme : 


# 


a cos wf + b sin wf —c cos (wt + y), 


æt présente donc un décalage de phase ÿ par rapport au cas non per- 
turbé. Le mouvement oscillatoire du système sera de la forme : 
A sin (wé + y), 


3 le coefficient de frottement est faible, donc décalé d'un angle y par 
rapport au moment magnétique. L'absence de couple perturbateur 
ést caractérisée par y — 0. Inversement, ia réalisation de la condi- 
tion ÿ— o éliminera l'effet des forces perturbatrices, puisque le travail 
accompli par un couple extérieur C, agissant pendant une demi- 


période à partir d’un passage à la position de repos sera : 
| 0 
De F Cdu—='0. 


* La condition y = 0 est réalisée automatiquement par synchronisa- 
tion de l'inversion du moment magnétique sur chaque passage au 
Zéro. A cet effet on assure l’inversion du courant de la bobine 
d’aimantation à l’aide d’un inverseur commandé par une cellule 
photoélectrique. Cette cellule, disposée derrière une fente placée au 
Zéro de l'échelle, est actionnée au passage d’un spot lumineux étroit, 
réfléchi par un miroir porté par le système oscillant, La synchronisa- 
tion de l’inversion du moment sur la période du système assure en 
même temps une condition de résonance idéale. Ceci permet de 
Ann. de Phys. 12e Série, t, 6 (Janvier-Février 1051). 19 
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réduire, si besoin est, le coefficient de. frottement par évacuation de 
l'enceinte dans laquelle oscille le système, et d'augmenter ainsi 
l'amplitude du phénomène. 

De plus, si la condition yÿ— 0 est assurée, il suffit d'éliminer am 
premier ordre les forces possibles de perturbation pour les rendre 
inopérantes. Par cette expression on comprend une élimination de 
ces forces telle qu’une inversion du champ magnétique ne produise 
pas de déplacement contrélable du spot à partir de sa position d’équis 
libre. La seule condition secondaire à observer est une inversion ins= 
_tantanée et antisymétrique du champ magnétique lors des passages 
successifs au zéro. Cæterter a démontré que l'influence d’une commu 
tation non anti-symétrique pouvait être vérifiée par répétition de 
Fexpérience après inversion des fils d’amenée du courant à l'entrée 
de: l’inverseur. 

Un retard de commutation + du courant, eh présence d'un couple 


: : : G x 
perturbateur C, accasionnant un déplacement statique— du système, 


se traduit par un terme additionnel dans l’expression donnant l’am- 
plitude de résonance qui devient alors : 


est la quantité de mouvement perdue par frottement par suite du 
déplacement du zéro. Ce terme est négligeable. Cr est impulsion 
que le couple C transmet au système à cause du retard de commuta: 
üon. Afin d'éliminer ce terme, Cœterier mesurait l'amplitude de 
résonance pour divers déplacements du zéro ainsi que les coefficients 
de frottement correspondants et extrapolait l'amplitude gyromagné: 
tique non perturbée, donnée par C — o. Des essais préliminaires nous 
ont montré qu'il était possrble de se passer de cette méthode assez 
pénible, nécessitant des mesures répétées. En effet la valeur de g 
obtenue par extrapolation coïncidait dans la limite des erreurs ave 
celle obtenue en procédant à des réglages soignés avant l'expérience 
En ajustant correctement la largeur de la fente disposée devant |: 
cellule il est d’ailleurs possible de réduire le retard de commutatior 
et de diminuer au possible son influence. 

Les considérations qui précèdent mettent en évidence les causes di 
perturbations et d'erreurs les plus à craindre au cours de l’expérience 
Les couples perturbateurs d’origine magnétique limitent les possibi 
htés de la méthode. Ils proviennent tous du moment horizontal, tan 
périodique que permanent de la tige suspendue, soumis aux diver. 
champs en présence. La suppression de ee moment et de ces champ 
dans les limites du possible devra donc constituer l’objectif principa 
d'une réalisation expérimentale de cette méthode de mesure. 


SIRRE 
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Aux forces perturbatrices citées peuvent s'en ajouter d’autres, 
4e re / : » , 

magnétiques, électrostatiques ou mécaniques. Elles seront énumérées 
au cours de la description du montage, réalisé de façon à les 
#liminer. 


II. — Le montage expérimental. 


L'ensemble expérimental comprend trois parties distinctes : les 
tiges à étudier, l'appareil de mesure proprement dit, et les appareils 
“econdaires principaux : inverseur automatique et dispositif de 
mesure du moment magnétique. 

Avant de passer à la réalisation pratique du montage il était utile 
le se rendre compte de l'importance à donner aux différents termes 
figurant dans l'expression : 


2MT 
AR ST 


Hermettant le calcul de p. On y relève quatre grandeurs qui nécessi- 
‘ent chacune une mesure absolue. Ce sont : l'amplitude gyromagné- 
sique, le moment magnétique, le moment d'inertie et le décrément 
ogarithmique du système oscillant. La précision avec laquelle ces 
srandeurs seront connues déterminera celle du résultat. Elles sont 
Honc à choisir de façon à rendre leurs mesures précises et même 
“isées. Cette dernière condition est d'importance puisqu’une mesure 
seut s'étendre sur plusieurs heures, sans compter le temps nécessaire 
nux réglages précédant l'expérience. 
| $ 4. Les tiges. Leurs dimensions. — Les dimensions à donner aux 
iges métalliques à étudier sont déterminées par leur moment magné- 
ique et leur moment d'inertie. De ceux-ci dépend l'amplitude de 
“ésonance qui, pour pouvoir être lue avec précision, doit être de 
lo cm. au moins, la distance du miroir à l'échelle de lecture étant de 
> m. environ. D’après la formule donnant à, le moment magnétique 
Hoit être grand et le moment d'inertie petit. Ce dernier sera toutefois 
suffisamment grand pour conférer au système oscillant une certaine 
stabilité, car la tige suspendue par un fil de quartz est sensible aux 
moindres vibrations, Les oscillations parasites d’origine microsêis- 
nique qui se font autour d’un axe perpendiculaire à l'axe de rota- 
ion, se superposent aux oscillations normales ; la tige inclinée pos- 
ëde alors un moment horizontal qui entre en interaction avec les 
hamps horizontaux en présence et toute mesure devient 1m possible. 
%es oscillations ne s’amortissent que très lentement à cause du faible 
lécrément logarithmique du système. Il faut encore choisir les dimen- 
ions des petites tiges de façon à atteindre La pius grande aimanta-. 
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tion possible dans les champs faibles disponibles ; les champs 


magnétiques utilisables sont en effet limités par les difficultés de 
réalisation d’une bobine à champ uniquement axial et par les possibi- 
lités de l’inverseur automatique de courant. Or l'aimantation acces- 
sible dans les champs faibles est fonction de la dureté magnétique 
de la substance ainsi que du champ démagnétisant de la tige. Ce ders 
nier, donné par les dimensions géométriques de la tige, contribue 
donc à les déterminer. 

Ces tiges mises en place dans l’appareil ne doivent pas présenter 


‘ de moment magnétique horizontal. Elles devront donc pouvoir être 


suspendues verticalement, leur axe géométrique étant axe de rota= 
tion. A cet effet elles seront de préférence parfaitement cylindriques: 
Lorsqu'une tige cylindrique sera suspendue verticalement, il suffira 
que son vecteur aimantation soit entièrement axial, sans composante 
radiale, pour que la composante horizontale de moment magnétique 


soit nulle. La tige doit donc être homogène surtout à ses extrémités 


où se situent les pôles magnétiques. Cette condition n’est cependant 
pas suffisante pour que le vecteur aimantation de la tige coïncitie avec 
son axe géométrique. La composante d’aimantation radiale intrins 


sèque de la tige sera faible si la tige présente dans la direction de 


son axe un champ démagnétisant négligeable par rapport à celui dans 
une direction perpendiculaire à l'axe, et si le métal dont eile est 
constituée est de faible dureté magnétique. Lorsqu'une tige de métal 


_ ferromagnétique répondant à ces conditions est placée dans un champ 


magnétique, le champ intérieur dans la direction de l’axe sera large: 
ment supérieur au champ intérieur radial, donc capable d’crienter 
le vecteur aimantation suivant cet axe. Le facteur de champ déma- 
gnétisant dans un plan perpendiculaire à l’axe d’un cylindre est de 2r, 
celui dans la direction de l'axe, bien plus faible, est donné par les 
dimensions du cylindre. ù 

Après quelques essais préliminaires, nous avons finalement trouvé 
que des tiges de 15 cm. de long et de 3 mm. de diamètre pouvaient 
satisfaire à toutes les conditions requises, sans dépasser les possibi- 
lités de fabrication au laboratoire. Ces tiges, d’un facteur de champ 
démagnétisant axial N—o,01, possèdent dans un champ d'environ 
10 gauss un moment magnétique de quelques centaines d'unités c.g.s., 
une composante de moment radiale négligeable, et un momen: 
d'inertie de l'ordre du dixième d'unité c. g. s. L'ordre de grandeu: 
de ces deux moments permet leur mesure précise. Le poids de ce: 
tiges, environ 7 g., confère au système une stabilité suffisante. 


$ 5. Préparation des tiges. — Les tiges à étudier ont été coulée: 
sous vide à l’aide d’un four à haute fréquence. La façon de procéde: 
est illustrée par la figure 1. Un creuset d’alumine contient l’alliage 
préalablement préparé par fusion sous vide à partir de ses consti 


 conque. 


té get 


_dène fixées au haut du creuset. Il est maintenu 
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tuants puis recoupé en morceaux. Ce creuset est placé sur un sup- 
port à l'intérieur et à la base d’un solénoïde dont les spires resserrées 
à cet endroit permettent un fort chauffage par induction du contenu 
du creuset. À l’intérieur du creuset repose un 
tube de quartz rectiligne d'environ 20 cm. de RE PRE 
long, de 5 mm. de diamètre extérieur, et de 
5 mm. de diamètre intérieur. Ce tube, fermé 
à son extrémité supérieure, possède une ouver- 
ture de section oblique à sa base. Il est entouré 
d'un cylindre de molybdène placé dans une 
région du solénoïde à spires espacées, destiné 
à chauffer le tube de quartz par rayonnement. 
Ce cylindre s’appuie sur deux brides de molyb- 


en position verticale par un guide constitué par 
trois autres brides de molybdène venant s’ap- 
puyer sur les parois internes du tube de quartz 
qui recouvre le tout. À l’intérieur de ce tube il 
est possible, soit de faire le vide, soit de main- 
tenir une pression déterminée d’un gaz quel- 


Le processus de fabrication est le suivant. 
Après avoir fait le vide à l’intérieur de l’appa- 
reil, le four est mis en marche. L’alliage est 
rapidement fondu, le petit tube de quartz est 
porté par rayonnement à une température voi- 
sine du point de fusion de l’alliage. Lorsque 
celui-ci est bien liquide, ce qui se remarque aux 
mouvements tourbillonnaires de sa surface, de 
l'argon sous une pression d'environ 25 cm, de 
mercure est introduit dans l'appareil. Le métal 
liquide monte rapidement dans le tube de quartz 
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Fig. 1. — Dispositif 


Mis và 7. € . Ÿ: re pi 
où il se solidifie à partir de son Rrutt supé de COTE 
rieure dès ‘interruption du chauffage. Après Gien étais 
refroidissement la tige coulée est aisément reti- late LÉ 
rée du tube intact, mais sectionné à sa base par sinon 


la contraction du culot. La tige est ensuite coupée 
à la longueur désirée, et ses extrémités tournées | 
à plat. Elle sera plus tard munie d’un petit crochet permettant de la 

Suspendre au système de torsion. Ces tiges sont composées de gros 
Cristaux. Un recuit même prolongé n’améliore plus leurs propriétés 


me 
magnétiques. 


- 6. L'appareil de mesure. — L'appareil de mesure comprend princi- 
palement le système de suspension-des tiges, la bobine d'aimantation, 
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etles bobines decompensation du champiterrestre. La figure » en donm 
une vue d'ensemble. Un bloc de pierre de 1 m. de haut sert de suppor 
à tout l’appareil. Ge bloc repose sur un pilier indépendant des fonda 
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Fig. 2. — Vue d'ensemble de l’appareil de mesure (échelle r : 12,0) 


üons de la maison. Ce dispositif donne à la tête de torsion une assise. 
très stable et évite la transmission au système oscillant des nom 
breuses vibrations du bâtiment. Les faibles vibrations, séismiques ou. 
autres, provenant du passage de véhicules lourds, transmises par le. 
pilier ne peuvent cependant pas être évitées. Elles donnent lieu pen- 
dant la journée à des oscillations rapides de 1 à 2 mm. d'amplitude 


5 à TE 
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du spot sur l'échelle de lecture. La nuit, lors des heures de circula- 
tion réduite, elles sont de l’ordre de 2 à 3/10 de millimètre et restent 
tolérables. 

L'enceinte, à l'intérieur de laquelle se trouve le système oscillant 
a été réalisée en verre. L'utilisation de pièces métalliques est à pros- 
crire, car les courants de Foucault qui y sont induits lors de l’inver- 
Sion du courant de la bobine donnent naissance à des champs dissy- 
métriques momentanés qui agissent sur le moment horizontal même 
très réduit de la tige. La pièce en verre comprend un support pour Ja 
tête de torsion, un tube servant à la fixation de l’ensemble et à l'éva- 
cuation de l’appareil pour les mesures à décrément réduit: sur 
l’avant de la partie centrale une plaque de verre épaisse et plane, 
scellée à la picéine, permet le passage de spots lumineux. 

La tête de torsion du système est constituée par un cône de daiton 
tenu par un rodage conique de la pièce en verre. Un tube cylindrique, 
auquel est fixée la suspension, peut coulisser à l’intérieur de ce cône 
et permet ainsi de régler la position en hauteur de la tige à l’inté- 
rieur de la bobine d’aimantation. 


$ 7. Le système de torsion. — La suspension du système oscillant 
doit répondre à certaines conditions. Le fil de torsion utilisé doit tout 
“d’abord présenter une position d'équilibre très stable. La constance 
du zéro doit être assurée pendant toute la durée d’une expérience, 
puisque tous les réglages préliminaires ainsi que l’inversion du cou- 
rant d’aimantation se font par rapport à.cette position fixe. Par ail- 
leurs la longueur du fil de torsion détermine la période du système 
oscillant. Celle-c1 fixe à son tour partiellement la durée d'une mesure, 


7 LE , T 
puisque la constante de temps de l'expérience est donnée par : = +. 


Or la mesure de l'amplitude de résonance doit pouvoir se faire dans 
‘un laps de temps assez court, car les réglages pénibles dont elle.est 
précédée sont sujets à retouche après un certain temps par suite des 
variations que subit tout le montage sous l'influence de légers chan- 
‘gements de température ou de variations de champs magnétiques 
extérieurs. Cette condition impose une période du système oscillant 
relativement courte, toutefois assez longue pour permettre une lec- 
ture précise de l'amplitude des oscillations. Nous l'avons choisie aux 
environs de 3 secondes. Cette même condition impose une certaine 
imite dans le choix du décrément logarithmique. Une augmentation 
‘de la sensibilité du montage, par l’utilisation d'un décrément faible, 
augmente en même temps la durée .de l’expérience et par là les 
Chances d'erreur sur la mesure de l'amplitude gyromagnétique. Lors 
des mesures à pression réduite, il faut de plus veiller à maintenir 
cette pression constante pendant toute la durée de la mesure. Nous 
‘avons donc essayé de réaliser la plupart de nos expériences, sans étre 


Ai alle Matt à dé 


fs 


! 


18/4 ANDRÉ MEYER 


obligé de diminuer à en faisant le vide dans l'appareil pour obtenir 
une amplitude acceptable. Les mesures faites à pression atmosphé- 
rique avec des périodes d'environ 3 secondes se faisaient en moins 
d’une demi-heure et comprenaient la détermination de deux amplis 
tudes principales. 15 
Les conditions de stabilité requises exclurent, après essais, l'em- 
ploi d’un fil de tungstène. Il fallut donc recourir à un fil de quartz 
dont la constance de la position d'équilibre est connue. Son utilisa= 
tion entraîne une complication. Le système suspendu isolé par le fil 
de quartz devient sensible aux charges électriques séjournant sur les 
parois des tubes de verre. Leur action se traduit par de larges dévia- 
tions du système. Une couche d'argent déposée par évaporation sur 
les parois internes de l’appareil et reliée à la terre évite totalement ce 
genre de perturbations. 


\ 


Fig. 3. — Technique de montage des fils de quartz. 


Les fils de quartz utilisés ont été étirés au laboratoire ; leur dia- 


mètre est d'environ 20 y. Leur montage sur deux cylindres de laiton. 


qui possèdent une encoche fraisée en V jusqu’à leur axe, se fait au 
moyen d’un micromanipulateur. Le procédé est illustré par la 
figure 3. Le fil de quartz est soudé à l’alliage de Wood dans les enco- 
ches externes et à la gomme-laque dans les encoches internes des 
petts cylindres de laiton L'un d'eux est muni d’un petit crochet per- 
mettant d'y suspendre le système oscillant. L'autre est fixé par son 
extrémité libre au tube coulissant de la tête de torsion. Le fil est 
ensuite mis en place sous une tension correspondant à celle exercée 
par la charge à porter pendant l'expérience ; après quoi les soudures 
à la gomme-laque sont réchautfées une deuxième fois. On évite ainsi 
les flexions locales du fil à la sortie des soudures. Toutes.ces mani- 
pulations doivent se faire dans des conditions de propreté parfaite. 
Une suspension réalisée de la sorte s’est révélée d’une stabilité inalté- 
rable et d’une solidité étonnante. Nous avons pu conserver la même: 


suspension pendant toute la durée de nos mesures s'étendant sur plus 
d’une année. 


26% us 
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. Au, crochet terminant le système de torsion est suspendu un sys- 
tème intermédiaire. Celui-ci porte un miroir plan de 1 cm. de diamètre 
placé en face de la plaque de verre plane et un petit poids de stabili- 
sation. Le support de cet ensemble est constitué par un fil de cuivre- 
beryllium rectiligne et terminé à ses deux extrémités par deux petits 
crochets. Ce fil étiré dans une flamme possède par suite du recuit qu’il 
a subi des propriétés d'élasticité similaires à celles de l'acier. Le 
poids de stabilisation permet d'utiliser ce système intermédiaire 
auquel est accrochée la tige à mesurer comme moment d'inertie de 
référence. Cette technique permet une détermination rapide du 
moment d'inertie de tout le système oscillant par la seule connaissance 
de sa période, la mesure du moment d'inertie du système intermé- 
diaire étant faite une fois pour toutes par l'addition de disques de 
moment connu. : 

En vue de mesures à faible décrément un ensemble de pompes à 
vide permet d’évacuer l'enceinte dans laquelle se trouve le système! 
oscillant. Cet ensemble comprend une pompe préliminaire rotative, 
suivie d’une pompe à diffusion à vapeur de mercure. Les vibrations 
des pompes transmises par les canalisations sont amorties par un 
tuyau de tomback, inséré dans les conduites et fixé à un gros bloc 
de pierre qui repose sur le pilier servant de base à toute l'installation. 
Le contrôle de la constance du vide se fait par une jauge à thermo- 
couple pour les pressions allant jusqu’à 10° mm. de mercure et par : 
“une jauge à ionisation pour les pressions inférieures. L’étanchéité de 
l'appareil est suffisante pour qu’une pression constante de l’ordre de 
*10—* mm. de mercure puisse être maintenue, toutes pompes coupées, 
pendant plusieurs heures, avec la seule aide de charbons activés. 


:refroidis à la température de l’air liquide. 


« S 8. La bobine d’aimantation. — La bobine d’aimantation utilisée 
est amovible. Comme l'appareil devait pouvoir servir à effectuer un 
certain nombre de mesures sur des substances différentes, l'emploi 
‘d'une bobine montée directement sur les tiges ne nous a pas semblé: 
judicieux malgré la simplification des réglages qu'offre ce procédé. 
. Il complique le montage et ne permet pas un changement rapide des 
tiges. Nous avons donc préféré l'emploi de la bobine fixe. Coeterier a 
prouvé que l’utilisation d'une bobine fixe n'introduit pas d'erreur 
systématique et que théoriquement il est possible de se passer de la 
bobine montée sur la tige, suivant le procédé utilisé par de Haas et 
Barnett. En effet le problème des deux bobines se pose au sujet de la 
question de réception d’impulsion par la bobine ou le milieu électro- 
magnétique lors de l’inversion du moment cinétique des porteurs de 
moment. ‘ È \ 
> Une bonne réalisation de la bobine présente de sérieuses difficultés. 
Son champ doit être absolument axizi, sans composante radiale, et. 
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être homogène sur une longueur assez grande pour laisser une cer- 
taine liberté de position à la tige suspendue à son intérieur. La pre- 
mière des conditions est difficile à satisfaire et demande une grande 
précision lors du bobinage qui doit êtrefait à l’aide d’untour. A cause 
du pas de la spire, donné par le diamètre du fil, chaque spire possède 
une composante de champ perpendiculaire à son axe. Une deuxième, 
couche de spires, bobinée avec le même pas et convenablement 
orientée, peut servir à compenser cette composante. Après quelques 
essais nous avons réussi à réaliser une bobine qui par la suite nous à 
donné toute satisfaction. Son corps consiste en un cylindre de laiton 
parfaitement rectiligne de 2 cm. de diamètre intérieur et portant à 
ses deux extrémités deux bagues de bakélite. Le laiton utilisé ne doit 
contenir aucune occlasion ferromagnétique. Le bobinage, d'une 
longueur de 30 cm., consiste en deux couches d'un fil de cuivre 
émaillé de : mm.de diamètre. Le courant maximum envoyé à travers 
le fil étant de 0,5 ampère, l'échauffement est négli- 
geable. Celui-ci est à éviter car il agit par défor- 
mation du corps de la bobine. Une vérification du 
champ de la bobine a prouvé qu'il était constant! 
au millième près sur une longueur de 19 cm. Pour 
pouvoir régler la position de la bobine et mettre 
son axe en position verticale, on la monte sur un 
support de bakélite en forme de triengleéquilatéral 
de 12 cm. de côté, porté par trois vis à faible pas. 
Les vis de réglage reposent sur trois crapaudines à 
système d’emboîture trou-trait-plan, fixées sur un 
support de bois percé d’un trou. Ce système permet 
de retirer la bobine pour effectuer un changement 
de tige et de remettre plus tard la bobine exacte-" 
ment en place. 


$ 9. Dispositifs de compensation du champ terres- 
PEU Magné- ms — La compensation de-la composants hoNeons 
tomètre à ca- tale du champ terrestre se fait par deux bobines de 
dre mobile Helmholtz dont l’axe horizontal est placé approxi- 
servant à la mativement dans le plan du méridien magnétique. 
compensation La composante résiduelle Est-Ouest est compensée 

de la compo- par une deuxième bobine placée à angle droit par 
sante horizon- rapport à l’axe des premières ; elle se trouve à une 
Resp distance, égale à la moitié de son rayon, du centre 

: de symétrie des bobines de Helmholtz. Ces ‘der- 
nières ont un diamètre de 1,26 m., ce qui assure 

une compensation du champ terrestre dans un espace suffisant. Le 
-grand mombre de spires des bobines permet d'utiliser des courants 
faibles, donc constants pour un laps de temps assez long. Ces cou- 
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rants peuvent être ajustés à leur valeur exacte au moyen de deux 


rhéostats montés sur la table de contrôle. La compensation du 
champ se fait à l’aide d’un magnétomètre à cadre mobile construit 
dans ce but et représenté par la figure 4. Jlest équipé de deux miroirs 
disposés à angle droit, pour permettre la compensation des deux 
composantes Nord-Sud et Est-Ouest. Ne comprenant pas d’aimant 
permanent, ce magnétomètre peut être laissé en place comme l'indique 


_ la figure 2. Sa sensibilité correspond à 1 mm. de déviation du spot de 


lecture sur une échelle située à 2 m. du miroir pour une variation de 
champ de 10-* gauss. La compensation du cham p terrestre peut donc 
être vérifiée au millième près. Celle-ci peut aussi se faire par l’utili- 
sation du moment magnétique horizontal résiduel de la tige à mesu- 
rer. La compensation est effective lorsqu'une inversion du moment ne 
donne plus lieu à un déplacement du spot. 

Comme la composante verticale du champ terrestre est sans effet, 
sa compensation est inutile. 


$ 10. L’inverseur automatique de courant. — Un schéma d'ensemble, 
du dispositif d'inversion automatique du courant de la bobine 
d’aimantation est donné par la figure 5. Un spot lumineux, image 


d’un filament rectiligne vertical incandescent d’une dissipation élec- 


trique de 78 watts, est réfléchi par le miroir porté par le système 
oscillant, est dévie par un prisme et passe périodiquement devant une 


» fente F. Celle-ci, amovible et de largeur réglable, coïncide avec la 
- position de repos du spot et est 


_ disposée devant une cellule photo- w: 


. fiées par un amplificateur, com- 
. mandent un inverseur qui inverse 


A 
le sens du courant circulant dans 
- la bobine d’aimantation FE qi Inverseur 


. quelle que soit la largeur de la 


électrique à vide. Les impulsions 
de tension qu’elle délivre, ampli- 


Ce dispositif a été réalisé de TE 
: 1 rectement Ge 
D ee Fig. 5. — Schéma de principe 
: 7 > tomatique. 
fente et l'amplitude des oscilla- de l'inverseur au I 


: : 2 
tions du système. De plus l'in- à A 
vérsion du courant doit se faire instantanément lors de l’arrivée du 


È spot devant la fente. La première condition impose un amplificateur 
} sensible à plusieurs étages; la deuxième une bande passante assez 
| large qui s'étale du côté des fréquences basses; la troisième un 
Œ i : de phase s 2nT par 
inverseur sans inertie dont le décalage de phase sera de P 


: 


rapport au signal d'entrée. "a nr * 220 
. La MU dique le schéma de l’amplificateur utilisé. Un premier 


tube amplificateur du type RV 2,4 P 300 est monté derrière la cellule 


is ED ER 
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photoélectrique en tube électromètre à faible courant grille et est 
alimenté par piles. Cet ensemble est réuni derrière la fente à l'inté- 
rieur d’une boîte destinée à obseurcir la cellule et à blinder les, 
circuits. Le tout est fixé sur un pied qui peut coulisser sur un petit 
banc d'optique. L’amplificateur principal comprend eux tubes 6SJ7 


Mc 
er Jxn à 


Ce 


Fig. 6. — Circuit récepteur à cellule photoélectrique 
et amplificateur de tension. 


alimentés par un redresseur à tension constante stabilisée par um 
tube STV 280/80 non représenté sur la figure. Cet amplificateur délivre 
des impulsions positives d’une tension de crête de 6o volts environ, 
lors de l’arrivée du spot sur la fente. 


Fig. 7. — Inverseur de courant à relais. 


Les dispositifs inverseurs utilisés sont de deux sortes. Le premier 
travaille avec des relais polarisés rapides ; cet inverseur est représenté 
par le schéma de la figure 7. Les impulsions délivrées par l’amplifi- 
cateur agissent sur un circuit Wynn-Williams (25) composé de deux 
tubes thyratrons RCA 2050 à remplissage d’argon. Ces tubes bi-grilles 
utilisables avec une résistance grille maxima de 10 mégohms 
peuvent débiter un courant anodique moyen de 0,1 ampère. La résis- 


MAT 
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tance élevée du circuit grille de ces tubes permet l'utilisation à la 
sortie de l’amplificateur d'une lampe à faible dissipation anodique 
comme celle du type 6SJ7. Le principe de fonctionnement du circuit 
est le suivant. L'ensemble possède deux positions d'équilibre stable : 
l’un des deux tubes étant conducteur, l’autre ne l’est pas. A l’arrivée 
"d'une impulsion de tension de crête supérieure à la tension de polari- 
Sation des tubes, le thyratron jusqu'alors éteint s'allume. Le conden- 
sateur C, qui réunit les plaques des deux tubes, peut alors se décharger 
à travers ceux-ci et éteint le thyratron primitivement allumé. Ce 
système permet donc d'obtenir à partir des impulsions délivrées par 
l’amplificateur des courants alternatifs de forme rectangulaire. La 
période de ces courants est évidemment celle du système oscillant 
mécanique. Ces courants débités alternativement par les deux tubes 
actionnent deux relais polarisés Siemens insérés dans les deux circuits 
plaques. Leur jeu de contacts est utilisé pour inverser le sens du 
courant qui circule dans la bobine d’aimantation. Les caractéristiques 
remarquables de ces relais qui peuvent suivre un courant alternatif 
de 200 périodes permettent la commutation du courant en moins 
«de 3 millisecondes. Les étincelles produites par les contacts sont 
étouffées par quatre condensateurs au papier de 10 aF chacun. La 
constante de temps de l’inversion est donnée : a) par celle du cir- 
cuit, fonction de la capacité d’extinction et de la résistance interne 
des tubes et qui est inférieure à la milliseconde; b) par les temps 
“d'appel et de commutation des relais ; ce sonteux qui déterminenten 
majeure partie le temps d’inversion. Nous avons vérifié à l'oscillo- 
graphe qu'il s'établit aux environs de 4 millisecondes, temps sulf- 
samment court pour les besoins de la cause. Cet ensemble utilisé 
pour nos premières mesures nous a donné satisfaction en ce qui 
“concerne ses caractéristiques et sa régularité de fonctionnement. Le 
contrôle auditif par le claquement des relais est très simple. L'utili- 
sation des contacts mécaniques peut toutefois laisser à désirer : 
à cause de la grande vitesse de commutation des relais la palette 
* mobile entre en vibrations lors de son arrivée sur les contacts fixes, 
ce qui se traduit par une allure déchiquetée de la courbe d’inversion 
‘du courant. : 
Un inverseur de courant qui ne comprend que des tubes à gaz, MIS 
‘au point ultérieurement, remédie entièrement à ce défaut. La figure 8 
indique le principe de son fonctionnement. Les im pulsions successives. 
délivrées par l’amplificateur sont alternativement sélectionnées pen 
les deux lampes d’un cireuit Wynu-Williams. Celui-ci comporte deux 
thyratrons du type 2050 qui fonctionnent sous un faible PU 
plaque. La constante de temps de ce circuit est très petite à ant dé 
la faible capacité du condensateur d extinction que l’on peu : è F 
“dans ce cas. Les impulsions recueillies aux plaques de ces tubes 


excitent chacune, tour à tour, deux thyratrons du type RCA 3D22 
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montés en opposition dans un cireuit Wynn-Williams double, dant 
le mode de fonctionnement a déjà été étudié par Galavies (24). Les 
thyratrons 3D22 qui sont bi-grilles peuvent être utilisés avec des 
résistances grilles maxima de 2 mégohms et un courant plaque 
moyen de 0,75 ampère. Comme le cireuit simple décrit précédem- 
ment, celui-ci possède deux positions d'équilibre : deux tubes, a et a” 
ou b et b', sont seulement conducteurs à la fois et permettent ainsi le 
passage du courant du pôle positif au pôle négatif, à travers la bobine 
d’aimantation insérée dans le circuit. Celui-ci est l'équivalent d’un 
inverseur mécanique dont les quatre bras sont remplacés par les 
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Fig. 8. — Inverseur de courant à tubes à gaz. 


quatre thÿratrons. Une impulsion délivrée par le tube 1 du sélecteur 
rend conducteurs les thyratrons a et a! de l’inverseur et fait circuler 
le courant plaque dans le sens aa” à travers la bobine d’aimantation. 
L'impulsion suivante sélectionnée par le tube 2 du premier circuit 
allume à son tour les thyratrons b et b’. Les con lensateurs d’extinc- 
tion C se déchargent à travers les tubes a et 4’ qui s’éteignent. Le 
courant circule alors de b à b' à travers la bobine. Il y a donc eu. 
inversion du courant. Comme la résistance interne des lampes est très. 
faible la constante de temps de l’inversion est petite, de l’ordre de 
quelques dixièmes de milliseconde. Le courant est fourni par une: 
batterie d’accumulateurs et peut être ajusté à la valeur désirée parun 
rhéostat R. Les courants maxima utilisés sont de 0,5 ampère.. Le 
fonctionnement de l'inverseur est contrôlé par un jeu de petites: 
lampes au néon. 


SON : h , 
Nous avons vérifié l’inversion du moment magnétique d'une tige 
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en fonction de l'impulsion de sortie de l’amplificateur, à laide d’un 
oscillographe cathodique à deux faisceaux, muni d’un dispositif 
enregistreur photographique. La figure 9 représente deux des oscil- 
logrammes observés. La courbe & est celle de l'impulsion de 
commande en fonction du temps. Elle représente le passage du spot 
Sur la fente placée devant la cellule. On y observe les deux sp 
sions, l’une positive, l’autre négative. qui correspondent à l'arrivée 
et au départ du spot. La courbe b est celle de l'inversion du courant 
dans Ja bobine. La courbe c représente l'impulsion de tension induite 
par Finversion du moment magnétique de la substance dans la bobine 


ETES 
10." Sec 
b 
Fig. 9. — Courbe a : impulsion de commande délivrée par l’amplificateur. 


* — Courbe b : inversion du courant dans la bobine, — Courbe c : impul- 
b sion induite par inversion du moment de la tige. 


de mesure du moment. Le temps d’inversion s’établit aux environs 
de la milliseconde. La régularité de ces courbes d'inversion se traduit 
pendant l'expérience par une amplitude de résonance nettement plus 
Stable au cours du temps que celle ob-ervée lors de l'utilisation du 
premier inverseur à relais mécaniques. Pour pouvoir procéder aux 
réglages de l'appareil avant une mesure on se sert de deux boutons 
poussoirs fixés à la table de contrôle qui permettent de donner à 
volonté des impulsions de tensions positives sur les grilles des lampes 
de l’inverseur et de maintenir ainsi un courant de sens désiré dans la 


bobine. 


$ 44. Dispositifs de mesures secondaires. Le moment magnétique 
des tiges. — L'appareil tel qu’il a été décrit jusqu’à présent ne 
permet que la mesure de l'amplitude gyromagnétique. Pour la 
mesure des trois grandeurs auxiliaires, dont la connaissance est 
nécessaire pour le calcul de g, nous avons mis au point des méthodes 
de précision. Les erreurs de mesure de ces termes ne doivent pas 


prédominer dans le résultat final. ne 
? Pour la mesure absolue du moment magnétique nous avons utilisé 
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la méthode balistique. Cette méthode consiste à comparer au galva- 
nomètre balistique une impulsion de courant connue à une impulsion 


induite par l’inversion du moment magnétique de la tige dans une, 


bobine mince et longue. La bobine d’induction utilisée est bobinée 


sur un tube de verre de 1 cm. de diamètre et de 35 cm. de long, 


fermé à une extrémité et muni à l’autre d’un rodage. Ce tube amo- 
vible, une fois en place, forme la partie inférieure de la charpente en 
verre qui supporte la tête de torsion du système oscillant. C est à 
l'intérieur de ce tube, argenté sur sa face interne, qu'’oscille la üge à 
étudier. Autour de ce tube, comme le montre la figure 2, vient se 
placer la bobine d’induction. Le bobinage fait au moyen d’un teur, 
donc d’un pas extrêmement régulier, consiste en une couche de 30 cm. 


. de long d’un fil de cuivre émaillé de 0,5 mm. de diamètre. Le nom- 
bre de spires par centimètre est de 18,61. Une inversion du courant 
dans la bobine d’aimantation induit à elle seule une force électromo- 


trice dans la bobine de mesure du moment. Nous l’avons compensée 
en introduisant dans les deux circuits deux selfs couplées de façon à 
obtenir dans celle qui se trouve en série avec la bobine de mesure du 
moment une impulsion égale et de sens opposé à la première. Le cou- 
plage variable de ces deux bobines peut être réglé au moyen d’une 
vis micrométrique. La compensation est réalisée lorsqu'une commuta- 


tion du seul champ de ia bobine ne se traduit plus par une déviation 


du galvanomètre qui se trouve dans le deuxième circuit. 

La quantité d'électricité induite par l’inversion du moment est 
comparée à celle induite par l’inversion d’un courant connu dars une 
inductance mutuelle de valeur connue montée en série avec la bobine 
de mesure du moment. Le courant inversé est mesuré par un ampère- 
mètre préalablement étalonné au pont. La valeur de la mutuelle 
étalon Hartmann et Braun utilisée, qui est de o,ot henry, a été 
contrôlée par le Laboratoire Central de Radioélectricité et a été 


trouvée égale à la valeur indiquée par le constructeur. Le moment 


magnétique M se calcule à partir de l'égalité : 


krnM = im, 


ï 


dans laquelle n représente le nombre de spires par centimètre de la 


bobine d’induction, m l’inductance mutuelle, : le courant de compa- 
raison. | 

Pour déterminer le moment magnétique au cours de l'expérience 
même, on met le galvanomètre en circuit au moyen d’un commuta- 
teur avant une inversion du moment. L'étalonnage du galvanvmètre 
par Comparaison avec la f. 6. m. induite connue est fait après la 
mesure de l'amplitude gyromagnétique. 


{ 


$ 12. Mesure du décrément logarithmique. — La mesure du décré- 


ment logarithmique peut être sujette à caution si on la fait par lec- 


. 
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iture directe à l’œil de l'amplitude décroissante des oscillations du 
spot. Nous avons procédé par enregistrement photographique. 
CE image d’un filament rectiligne vertical très mince, réfléchie par le 
miroir porté par la suspension, est renvoyée sur une lentille cylin- 
rique horizontale placée devant la fente d’entrée d’un enregistreur 
photographique à tambour. Après mesure de l'amplitude gyromagné- 
itique, l’inverseur de courant est arrêté et l'amplitude déco a 
des oscillations libres enregistrée. A l’aide d’un chronomètre on 
mesure en même temps la période du système. Après développement 
de la bande de papier photographique les amplitudes enregistrées 
sont mesurées à la loupe avec une règle de verre graduée au dixième 
de millimètre. Plusieurs valeurs du décrément, déterminées à l’aide 
“l'un même enregistrement diffèrent rarement entre elles de plus d’un 
miilième, alors que cette différence dépasse 1 o/o pour les mesures 
faites par lecture directe. Nous avons vérifié que la mesure du décré- 
ment dans un champ constant donne le même résultat que celle faite 
“ans un champ nul. 


$ 43. Mesure du moment d'inertie. — Nous avons déjà parlé de la 
mesure du moment d'inertie. Puisque le moment d’inertie de la sus- 
pension intermédiaire toujours en place est connu exactement par des 
mesures indépendantes préliminaires, la mesure du moment de tout 
le système oscillant ne demande que la connaissance de sa période 
libre qu’on détermine dans un champ nul après avoir désaimanté la 
tige. Cette méthode rapide évite l’erreur que l’on peut commettre 
lorsqu'on mesure le moment total par addition de disques dont les 
moments d'inertie sont connus; leur poids supplémentaire peut. 
léplacer l’axe de rotation primitif du système et par là modifier son 
moment d'inertie. 


{ 


IV. — Description d’une mesure. 


$ 14. Technique de suspension des tiges. — La tige à étudier doit 
tre accrochée au système de suspension intermédiaire. À cet effet on 
zlisse sur l’une de ses extrémités un petit cylindre de laiton, creux, 
sur la moitié de sa longueur et muni à son autre extrémité d’un petit 
rochet à angle aigu. Ce cylindre est soudé sur la tige. Le petit cro- 
het est inséré dans celui qui termine la suspension intermédiaire où 
Lest maintenu en position fixe au moyen d’une gouttelette de paraf- 
ine solidifiée. La tige suspendue, dont l'axe magnétique coïncide 
vec l’axe géométrique, devra être absolument verticale si on veut 
viter l'apparition d’une nouvelle composante horizontale de moment 
nagnétique due à une suspension dissymétrique. Or l'axe de la tige 
‘st vertical lorsque la droite passant par le centre de gravité de la 
Ann. de Phys., 128 Série, t. 6 (Janvier-Février 1951). 12 
- 
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tige et son point de suspension, c'est-à-dire le point porteur du petit 
crochet, coïncide avec l’axe géométrique de la tige. Le problème 
revient donc à placer la tête du crochet sur cet axe. Il a été résolu de 


‘la façon suivante : 


La tige munie de son erochet est placée horizontalement sur un 


chevalet. Celui-ci possède deux points d'appui constitués par des 


encoches en forme de V. Leur écartement est calculé de façon à faire 
coïncider approximativement les deux points d'appui avec les pôles 
magnétiques de la tige ; ces pôles se situent vers les extrémités de la 
tige, au dixième environ de sa longueur totale. Le point de suspens: 
sion du crochet est visé à travers un microscope vertical de faible 
grossissement dont l’oculaire est muni d’un réticule. Le crochet est 
ensuite déplacé par flexion jusqu’à ce qu’une rotation de 180° de Ja 
tige ne produise plus de déplacement latéral apparent du point de 
suspension du crochet dans l’oculaire, On procède de la même façon 
après avoir fait pivoter le microscope de go° dans un plan perpendi- 
culaire à l'axe de la tige. Cette dernière opération achevée, le point 
de suspension doit se trouver sur l’axe de la tige homogène. F 
Ces tiges mises en place dans l’appareil possèdent effectivement 
un très petit moment horizontal. On peut se rendre compte de sa 
faible importance lorsqu'on observe la déviation que subit la tige 
aimantée sous l’action de la composante horizontale du champ ter: 
restre. Nous avons constaté des déviations du spot de l’ordre de 5 à 
20 mm. pour des tiges faites de substances magnétiques douces. Des 
tiges à grand moment horizontal, comme celle en cobalt, donnent 
lieu dans les mêmes conditions à des déviations de plas de 1 m. 
1 
$ 15. Les réglages préliminaires. — L'expérience est précédée des 
différents réglages qui ont pour but la compensation du champ ter. 
restre et celle de la composante horizontale du champ de la bobint 
d'induction. En général nous avons commencé ces réglages aux envi 
rons de 22 heures lorsque vibrations terrestres et champs magnéti- 
ques perturbateurs sont réduits à des proportions supportables 
Parmi ces derniers il faut citer ceux qui proviennent des courant 
terrestres des lignes de tramways et dont les manifestations se récon 
naissent à la longue par leurs apparitions périodiques assez brève 
et qui par là sont moins gênantes pour les réglages. F0 
Ceux-ci débutent par la compensation de la composante horizon 
tale du champ terrestre. On ne l’entreprend que lorsque tous le 
appareils électriques auxiliaires tels que lampes, redresseurs, ampli 
ficateurs, inverseurs ont été mis en marche; on compense ainsi avê 
le champ terrestre leur composante horizontale de champ qui mêm 
à 2 m. de distance du système oscillant ne s’est pas avérée comm 
négligeable. La compensation est faite, soit à l’aide du magnéto 
metre, soit au moyen du moment horizontal résiduel de la tige. L 
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champ est compensé lorsque l’inversion du moment ne se traduit plus 
par un déplacement de la position d'équilibre du spot dont les dépla- 
cements sont contrôlés par lecture à la loupe. 

Cette opération achevée, on détermine la position d'équilibre réelle 
du système. On l’observe lorsqu'on maintient la tige désaimantée 
dans un champ nul. Le système oscille alors sous la seule influence 
du couple de torsion du fil de quartz autour de sa position de repos 
réelle. Celle du spot est mise en coïncidence avec le zéro d’une échelle 
symétrique. On mesure ensuite la période du système; cette période 
désignée par Too (H,— 0, M— o) sert au calcul du moment d'inertie 
de la tige et est utile pour la suite des réglages. 

+ L'axe de la bobine d’aimantation possède en général une certaine 
inclinaison qui se manifeste par la composante horizontale de champ 
qui en résulte. Celle-ci sera nulle lorsque l’axe de la bobine sera en 
position verticale. Cette position sera atteinte lorsque la position de 
repos du spot et la période du système dans le champ de la bobine 
seront identiques à celles du système désaimanté oscillant dans un 
champ nul. Le changement de période est entraîné par celui du 
couple de rappel qui en présence de couples magnétiques addition- 
nels devient : c MH. Pour déplacer l’axe de la bobine on dispose 
de deux des vis de son support, la troisième laissée fixe détermine la 
position en hauteur de la bobine. Les deux vis utilisables confèrent à 
l'axe de la bobine 2 degrés de liberté qui permettent de satisfaire aux 
“deux conditions précitées. On agira donc sur l’une des deux vis 
Pour ramener le spot au zéro de l'échelle. Le moment horizontal rési- 
duel de la tige et son axe de rotation se trouvent alors avec la 
composante horizontale du champ de la bobine dans ur même plan. 
En agissant sur la deuxième vis on cherche ensuite à ramener la 
période à sa valeur T6. On agit ainsi successivement sur les deux vis 
jusqu’à atteindre l'identité recherchée des périodes et des positions 
d'équilibre. L'égalité des deux périodes peut être réalisée à 1 ou 
2 millièmes près si le moment magnétique horizontal résiduel de la 
tige se trouve dans les limites indiquées plus haut. Les réglages 
Seront achevés lorsqu'une inversion du champ ne déplacera plus le 
Spot du zéro de l'échelle. De légères retouches des courants de 
€ompensation du champ terrestre sont quelquefois indispensables. 


… & 46. Une mesure. — La fente dont l'ouverture a été réglée à quel- 
ques dixièmes de millimètre est mise en place de façon à coïncider 
avec la position de repos de l’image du filament. Le système sus- 
pendu est ensuite mis en oscillation à l’aide d un fort champ a 
zontal momentané qui agit sur la composante horizontale résiduelle 
du moment magnétique de la tige, aprés quoi DRE cu 
tique piloté par le mouvement oscillatoire est mis en marche à S0D, 


tour. 


L'ÉTÉ” 
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L'amplitude des oscillations augmente d’abord rapidement puis 
atteint asymptotiquement, en un quart d'heure environ, sa valeur 
limite. Celle-ci peut légèrement varier au cours du temps jusqu’à 
0,5 0/0 en 10 minutes, sous l'influence de vibrations ou de champs 
magnétiques extérieurs momentanés. Au cours d'expériences faites 
vers les 2 heures du matin, ce qui nous a semblé être l'heure la plus 
propice pour nos mesures, nous avons toutefois pu observer des 
amplitudes d’une constance remarquable pendant plus d'une demi- 
heure. On vérifie la constance des réglages pendant l'expérience par 
le contrôle régulier de la période du système oscillant, période que 
nous désignons par T,. Lorsque l'amplitude gyromagnétique est 
mesurée, on inverse les fils d’amenée du courant et on recommence 
l'expérience. Les différences d'amplitude observées pour les deux 
mesures sont habituellement très faibles. Elles correspondent à deux 


e RAA =. 
valeurs de p — ; la différence de ces deux valeurs permet de juger du 


fonctionnement de l’appareil. Ce critérium a été introduit par Bar- 
nett (10) qui dans ses mémoires désigne cette différence par 1 — Il: 

Nous avons quelquefois répété l’expérience après avoir fait effec- 
tuer à la tige un renversement d’azimut : la tête de torsion de l’ap- 
pareil est tournée de 180° ce qui,a pour effet de diriger le moment 
permanent horizontal de la tige dans le sens opposé. Les différences 


à e se 
constatées pour les deux valeurs de p—= ainsi obtenues sont extré- 


mement faibles, inférieures aux erreurs d'observations individuelles. 
Nous n’avons donc pas-jugé utile de poursuivre cette pratique. 

Le moment magnétique est mesuré, comme il a été décrit anttrieu- 
rement, au cours de l'expérience; le décrément est enregistré après 
arrêt de l’inverseur automatique. 

Le tableau I donne en exemple les valeurs détaillées des différentes 
grandeurs relatives à une mesure effectuée sur un nickel pur prove- 
pant du carbonyle. Nous avons fait figurer au tableau les trois 
valeurs utiles de T : Too, Ty. Ts, qui différent très peu, le moment 


magnétique M, le moment d'inertie I, le décrément logarithmique à 
divisé par la période correspondante, la double amplitude 2A lue et 
réduite à l'arc, la distance effective / du miroir à l'échelle, corrigée 
pour tenir compte de la présence des plaques de verre qui se trouvent 
sur le passage du spot. Toutes les grandeurs sont exprimées en 
unités c. g.s. et sont accompagnées de leurs erreurs absolues. Les 
nombres placés sous I'et Il sont ceux obtenus pour les deux mesures 
faites avant et après inversion des fils d’amenée du courant à l'inver. 
seur. À partir de ces données on calcule g à l’aide de la formule : 

Li 8e aMT 4 

DT te tes 
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TaBzEau I 
Ts M I ê .105 2À A ne 
T g pe PRISE EE 


2,966 |2,969| 2,96/4| 266,8 0,1317 6,38 609 
,987 10,44| 227,0 T; I, Ou! 
Æ 0,3| + 3,10—1|+ o,013| + 0,02|+ 0,1|+ SE + 0, P 


——_—_—_— | —_—————— | © | | 


0,002 


2,966 |2,970|. 2,964| 266,3 0,1317 6,387| 10,40| 227,0 2,000 1,000 
Æ 0,8| + 3,10 #|+ o,013|+ 0,02|+ o0,1|+ 0,018|+ {0,009 


où l'amplitude angulaire «, a été remplacée par : a = 7 . Pour les 


, 2mc À 3 RE 
calcu!s nous avons posé : = 1,1370.10 7, nombre qui coïncide 
avec celui utilisé par Barnett. La valeur calculée de g figure au tableau 


avec indication de l'erreur absolue totale. p _ est déduit de g par la 
: e 2 

relation rte Nous avons porté cette valeur dans nos tableaux 

pour permettre une comparaison plus facile avec les résultats de 

Barnett. | I— II | est la valeur absolue de cette différence ; nous 

3 


i . € 
rappelons que celle-ci concerne les valeurs de p — et non celles de g. 
£ mc 


+ L'erreur de 0,9 0/0 commise sur g est comme on le constate due en 
“partie aux quatre mesures absolues qui font partie d’une expérience. 
J1 est difficile d'inclure dans cette erreur totale un terme chiffrant 
“exactement celle qui pourrait affecter l'amplitude gyromagnétique. 
‘Nous avons toutefois cru pouvoir représenter cétte erreur par un 
nombre égal à la différence des deux valeurs de g observées pendant 
les mesures Let 11, puisque | 1 — II | dépend à la fois de la suppres- 
sion des causes de perturbations magnétiques et de la symétrie de 
tout le montage. Pour pouvoir juger de l'influence de ces causes 
d’erreurs sur l'amplitude gyromagnétique nous les avons fait inter- 
venir une à une au cours d’une expérience. Connaissant approxima- 
tivement leur degré d'importance par rapport à celui qu’elles peuvent 
avoir lorsqu'elles sont supprimées au mieux, nous avons pu nous 
rendie compte de leur effet. Il nous a semblé que leur action simul- 
tanée au cours d’une expérience précédée de réglages soignés, devait 
produire une erreur totale qui serait de l'ordre de celle que traduit le 
terme | I—Il]. ds 

‘ Des mesures faites de jour avec un appareil complètement déréglé 
“ous ont fourni des valeurs de g qui ne diffèrent que d'environ A 0/0 
de celles obtenues par des expériences régulières. Ces différents essais 


: 


4 
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nous ont prouvé que la stabilité de fonctionnement observée corres- 
pondait bien aux conditions théoriques et que les résultats fournis: 
par la mesure de l'effet par cette méthode devaient être très sûrs. 


V. — Les éléments ferromagnétiques. 


Nous parlerons d’abord des expériences effectuées sur les éléments 
ferromagnétiques : fer, nickel, cobalt. 


8 47. Le fer. — Nos mesures les plus nombreuses concernent le fer. 


e cer : 
Barnett (10) avait trouvé des valeurs de p = différentes pour des fers 


purs d'origines différentes 
ainsi que pour le fer doux 
et l'acier. Nous avons voulu 
vérifier ces résultats, 

Dans ce but nous avons 
étudié un fer pur du car- 
bonyle, très doux, ains 
qu’un fer industriel conte- 
nant environ 0,6 o/o d’im:- 
puretés qui réduisent sor 
aimantation à saturation de 
1,3 0/0. Nous avons succes: 
un sivement étudié le fer in: 
dustriel à ses états trempé e 
recuit. Les courbes d’hysté 
rèsede ces deux fers sontras 
semblées dans la figure 10 
Les cycles représentés qu 
caractérisent nettement le: 
o Fer du carbonyle différents états des deu: 
D Fer industriel recuit | échantillons sont ceux par 
À © Ferinaustriel trempé Courus lors d’une inversioi 
Me du champ pendant l’expé 


2?) rience gyromagnétique. O: 
remarque que les champ 

Fig. 10. — Cycles d’'hystérèses utilisés (environ 10 gauss 
des tiges de fer étudiées. sont insuffisants pour effec 


tuer le renversement tots 

de l’aimantation due aux déplacements de parois. | 
Au tableau IT figurent les résultats d'une mesure très sûre du fer d 
carbonyle. Au cours de cette expérience nous avons en effet P 
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bbserver une amplitude gyromagnétique constante pendant plus de 
$o minutes. Un déplacement de + 1 mm. de la fente placée devant la 
cellule photoélectrique a été sans influence sur l’amplitude de réso- 
nance. La qualité de la mesure est d'autre part confirmée par la peti- 


tesse du terme |1— JT ]..Les valeurs de g et PS qui figurent au 


tableau sont les moyennes de celles déduites des mesures I'et Il que 
nous n'y avons pas fait figurer séparément. 


Tagceau II 


578 ,760 17,8 226,85 2,012 0,994| 0,001 
4 757 Pape DE Dee es ; 


Les résultats de toutes les mesures effectuées sur les deux échantil- 
Jons de fer figurent au tableau III. On constate que les trois fers ne 
semblent pas se distinguer par leurs facteurs de Landé ; les différences 


“observées entre les trois valeurs moyennes g sont inférieures à 1 0/0 
et se situent dans les limites des erreurs. Nous avons donc cru pouvoir 
rassembler ces huit valeurs en une seule moyenne et attribuer au fer 
quel que soit son état ou son origine un seul faéteur de Landé. 


Tagceau III 


| q | |I— | ) 
2,020 0,022 

| n i é 8 0,012 2,003 
| Fer industriel trempé. ce de 
| 1,991 

: i i 5 0,018 2,008 
Il Fer industriel recuit .  . .° . : ue PURE 
| 
; 2,012 0,001 es 
|| Fer du carbonyle . | 2.016 0,005 


: ‘ SH EX Nés ; fo: 
> Le tableau IV donne les nombres relatifs à ce résultat d FR 
| 111 |mox, est la valeur maxima observée de ce terme pou 

jre max, 
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huit mesures faites, | 1 —I1 | leur moyenne ; l'erreur indiquée pourg : 
est l'erreur moyenne. Le faible écart qui subsiste entre notre résultat 

expérimental et la valeur théorique 2 se situe près des limites des 
erreurs. Nous croyons donc pouvoir poser pour le facteur de Landé 
du fer à son état ferromagnétique g — 2,00. 


8 48. Le nickel. — Nous avons déjà indiqué au tableau I les diffé- 
rentes grandeurs relevées au cours d’une mesure d’un nickel pur du 
carbonyle. Les résultats d'ensemble des deux mesures effectuées sur | 
le nickel figurent au tableau IV. Ici encore la valeur de g trouvée nous 
permet de poser g — 2,00, l’écart observé se situant près des limites | 
des erreurs. 


Tagzeau IV pr 


Nombre 


de mesures | | 11 max. |} IL Po g 
RE MERE 8 0,022 0,010 o,gg6ô 2,008 + 0,007 
ME Re 2 0,004 0,002 1,002 1,996 + 0,003 
$ 19. Le cobalt. — Nous n’avons pas pu mener à bien les mesures. 


sur le cobalt à cause de sa grande dureté magnétique. Celle-ci réduit 
dans des proportions considérables le moment magnétique qu’on peut 
normalement atteindre dans les champs faibles disponibles. De plus 
elle empêche l'orientation totale du vecteur aimantation dans la 
direction de l’axe géométrique de la tige ; la tige coulée possède alors 
un moment horizontal trop important pour permettre la mesure d’un 


facteur de Landé par la méthode utilisée. 


Nous avons essayé de tourner la difficulté. La dureté magnétique. 
du cobalt est due à sa structure hexagonale qui entraîne une forte 
anisotropie magnétique. À basse température l’axe hexagonal du. 
cristal est axe de facile aimantation. Vers 330° C cette anisotropie. 
s’atténue et au-dessus de cette température le plan perpendiculaire à. 
l'axe devient plan de facile aimantation. Aux environs de 330° C le cobalt 
est magnétiquement isotrope comme à l’état cubique auquel il passe. 
à 472° C. Cette dernière transformation est irréversible et le corps ne 
se retrouve à l’état hexagonal qu'au-dessous de 414° C. Nous avons 
mesuré ces températures pour un cobalt électrolytique pur à 99,9 o/o 


de Go fourni par l'Union Minière du Haut Katanga. 


Nous avons tout d'abord pensé abaisser la température d’isotropie. 
magnétique à la température ambiante. Une addition de quelques 0/0. 
de fer (26), de palladium (27) ou de cuivre abaisse effectivement cette 


j 
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température d’une centaine de degrés. Nous n'avons cependant pu 
trouver un alliage riche en cobalt, de structure hexagonale et magné- 
tiquement isotrope à la température ambiante, ce qui nous aurait 
» permis de mesurer son facteur de Landé dans les mêmes conditions 
que pour le fer et le nickel. Nous avons donc cherché à ne satisfaire 
- qu'à la condition la plus nécessaire, à savoir réduire le moment hori- 
zontal de la tige. À 
À cet effet il fallait essayer de faire de l'axe géométrique d’une tige 
d’un alliage hexagonal du cobalt un axe de facile aimantation. Dans 
ce but nous avons coulé une tige de Co-Ni à 8 o/o at. de nickel. 
L'addition du nickel (26) permet de supprimer l’état du cobalt à 
facile aimantation dans le plan perpendiculaire à l'axe hexagonal. 
GSette tige a été recuite aux environs de 700° C dans un champ magné- 
tique intense, parallèle à son axe puis refroidie lentement. Lors du 
refroidissement la transformation ÿ— + où l’axe hexagonal est de 
facile aimantation se fait directement. Il était donc permis de suppo- 
» ser que les axes hexagonaux s’orienteraient dans la direction du 
champ et que la tige posséderait une direction d’aimantation privilé- 
giée suivant son axe géométrique. L'amélioration apportée par ce 
traitement était sensible, mais insuffisante pour réduire le moment 
horizontal à des proportions qui auraient permis une mesure conve- 
- nable de l’effet gyromagnétique de la tige. 


VI. — Les alliages isoélectroniques. 


$ 20. Le problème des alliages isoélectroniques. — Au cours d’une 
étude des moments atomiques des alliages ferromagnétiques du 
‘ groupe fer, cobalt, nickel, R. Forrer (15, 16) souleva le problème 


- A « # La 
* relatif aux différences des moments d’alliages de même densité élec-, 


-tronique. En effet des alliages du groupe Fe-Co-Ni de différentes 
compositions mais de même titre électronique moyen — d'où leur 
nom d’alliages isoélectroniques — de même structure cristalline et de 
* distances réticulaires presque identiques se distinguent pourtant par 
- des moments atomiques et des points de Curie différents. Les diffé- 
rences entre points de Curie s’expliquent naturellement puisque cette 
température mesure l'énergie d'interaction entre atomes voisins et 
- traduit donc un phénotnène localisé différent suivant les atomes en 
présence. Il n’en est pas de même pour le momert atomique dont la 
valeur observée est le résultat d’une mesure moyenne : des alliages à 
même densité électronique devraient donc posséder ne moments 
Les différences de moments extrêmes observées sont 
aires des éléments Fe-Co-Ni de même 
Le graphique de la figure 11 représente 


identiques. | 
- données par les alliages bin 
* nombre électronique moyen. 
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les moments de ces alliages portés en fonction de leurs nombres élec-. 
troniques moyens. Les différences de moments dépassent 10 0/0 qe 
la partie gauche du graphique entre les ferrocobalts et les ferronickels 
qui cristallisent dans le réseau du tube centré. | 
R. Forrer (16) suggéra une explication du comportement de ces 
alliages qui entrait dans le cadre de son essai général d interprétation À 
des moments atomiques des alliages Fe-Co-Ni. Il proposa une décom- 
position du moment de ces éléments et alliages en deux pertes 
hypothèse depuis lors justifiée par les travaux expérimentaux de 
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Fig. 11. — Les moments atomiques des alliages binaires du groupe du fer 


portés en fonction de leur titre électronique moyen. 


P. Taglang (17, 18). D'après cette subdivision le moment total observé 


serait constitué : 

1° d'un moment de base indépendant du point de Curie et constant 
pour un nombre électronique donné mais variable avec celui-ci; 
d’après P. Taglang ce moment augmente de 1 magnéton de Bohr par 
électron solitaire de la couche 34 pour les alliages qui cristallisent 
dans le réseau du cube à faces centrées : 

2° d’un moment supplémentaire assez faible en relation avec la. 


température de Curie (‘) et variable suivant la composition de l'alliage 
malgré la constance du titre électronique moyen. 


(*) Les expériences de P. Taglang ont montré que cette relation est 
linéaire. 
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Le moment de base dans cette conception était attribué au spin des 
électrons 3d, le moment supplémentaire à un moment orbital d’inten- 
sité variable suivant la composition des alliages. Cette dernière hypo- 
thèse s'appuyait sur les résultats des expériences gyromagnétiques 
de Barnett. Ces résultats indiquent en effet pour les éléments et 
alliages du groupe du fer une faible participation variable de moment 
orbital au moment total dù principalement au spin de l’électron. Si 
les hypothèses émises par R. Forrer sur la nature de ces moments 
étaient correctes elles devaient pouvoir être vérifiées par la mesure 
des facteurs de Landé de deux alliages de même nombre électronique 
moyen : la différence observée des moments devrait se traduire par 
une différence correspondante des facteurs de Landé. Nous avons 
voulu effectuer cette vérification expérimentale, : 

A cet effet nous avons mesuré les constantes gyromagnétiques des 
deux alliages extrêmes de deux séries d’alliages de même densité 
électronique. Les alliages à 
étudier doivent posséder gx 
des écarts de moment assez k 
importants pour permettre 
leur distinction nette par la L 
mesure de leurs facteurs de 
Landé au cas où ceux-ci 
“seraient variables. Les allia- 
ges choisis appartiennent 
aux séries isoélectroniques 
de 26,5 et 27 électrons par 
atome. , 


. $ 24. Alliages de densité 
électronique 27. — Une 5%} 
‘série complète de ces allia- S 
ges isoélectroniques avec le | 
cobalt a été étudiée par 
P. Taglang (17). Ces allia- DE Ter 
ces de composition variable k 

en Co et en FeNi à 50o/oat. HR k ï 
“cristallisent dans le système SET) 77 Ua 
du cube à faces centrées 
lorsque leur concentration 
‘en Co est inférieure à 
90 0/0. La figure 12 extraite 
du travail de P. Taglang 
“permet de reconnaître la variati ( 
“de ces alliages en fonction de leurs points de Curie. ne 
* - Les deux alliages que nous avons étudiés sont le composé 
5o o/o at. et un alliage ternaire : (FeNi)-Co à 73,5 0/0 at. de Co. 


1000 f- 


Fig. 12.— Points de Curie et moments 
atomiques de trois séries d’alliages 
isoélectroniques de titre électronique 
27 (d’après P. Taglang). 
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Le moment de ce dernier est de 1,728 p» et est supérieur de 3,3 0/0 à 

celui de FeNi qui est de 1,673 us. Les points de Curie de ces deux 

alliages se situent respectivement à ggo° C et 527° C. Les tiges à 

mesurer ont été coulées à partir des alliages à étudier préalablement 

préparés par fusion sous vide au four à haute fréquence; leurs 
constituants sont du fer et du nickel du carbonyle et du cobalt éiec- 
trolytique. 

Les résultats des mesures des rapports gyromagnétiques de FeNi 
et de (FeNi)-Co 73,5 o/o at. sont rassemblés dans le tableau V. Les 
valeurs de g, obtenues pour ces deux alliages ne diffèrent que de 
1,5 0/0. Cet écart qui est en plus de sens contraire à celui prévu au 
cas où la différence des moments des deux alliages était due à une 
variation de g, ne peut donc pas correspondre à celui observé des 
moments des deux alliages. D’autre part les deux facteurs de Landé 
trouvés diffèrent individuellement de moins de 1 0/0 de 2,00. Il semble 
donc qu’il soit permis de poser pour les facteurs de Landé de FeNi et 
de (FeNi)-Co 73,5 0/0 at. Co : g — 2,00. Les différences des moments 

atomiques de ces deux alliages ne se traduisent donc pas par des 
facteurs de Landé différents. 


TaBzEeau V 


è Fe 
T = -10 3 s 
Too | Tm ô M € T 10 2A l g pe IX -II 
FeNi . . ./!2,920|2,917|2,912| 393,9 0,1278| 6,783] 15,03| 227,0 1,988 1,006 |0,002 


+ 0,42 0,0003 + 0,005|+ o,o2|+ o,1l+ o,017|+ 0,009 
(FeNi)-Co 


|| 73,50/0 at. Co.| 2,969| 2,971 | 2,967! 335,x 0,1321 6,353| 13,03| 227,0 2,017 0,992 /0,004 
+ 0,4|Æ 0,0003|+ 0,007 € 0,02+ o,1|+ 0,022|+ oo11| 


$ 22. Alliages de densité électronique 26,5. — Les deux autres 
alliages mesurés sont les deux alliages binaires extrêmes de la série 
à densité électronique 26,8. Ce sont l’alliage FeCo et le composé Fe;Ni 
qui cristallisent tous deux à basse température dans le réseau du cube 
centré. Le moment de FeCo qui est de 2,42 up (28) dépasse de 14,1 0/0 
celui de Fe;Ni qui est de 2,12 us (29). Ces deux alliages ne possèdent 
pas de points de Curie réels puisqu'ils passent tous deux à haute 
température à l’état y non ferromagnétique du cube à faces centrées 
ayant d’avoir perdu leur aimantation spontanée. Cette transformation 
s'effectue pour FeCo à 980° C, pour Fe,Ni elle débute à 5r2° C et 
s'achève à 568° C; cette dernière transformation est d’ailleurs irréver- 
sible puisque revenant de haute température Fe,;Ni ne recommence à 
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se transformer vers l'état « qu’à partir de 108 C et ne se trouve 
entièrement à cet état qu’à 30° C. Pour avoir ce composé avec certi- 
tude entièrement À l'état « il est utile de le maintenir pendant quel- 
que temps à la température de l’air liquide. Les points de Curie 
virtuels de FeCo et Fe,Ni s’extrapolent respectivement vers 1 100° C. 
et 700° G. Les tiges mesurées ont été coulées comme les précédentes à 
partir des alliages à étudier préparés par fusion sous vide de leurs 
constituants : fer et nickel du carbonyle et cobalt électrolytique. 

Les résultats des mesures des rapports gyromagnétiques de FeCo 
et de Fe;Ni sont rassemblés dans les tableaux VI et VII. Au tableau VI 
figurent les valeurs détaillées d’une mesure sur FeCo. Les résultats 
d'ensemble des trois mesures faites se trouvent dans le tableau VII. 
La valeur de qg déduite de ces expériences particulièrement sûres Ed 
permet d'attribuer à FeCo un facteur de Landé réel g — 2,00, les 
faibles écarts observés entre cette valeur et les valeurs expérimentales. 
sont insignifiants. 


TagzEau VI 


881| 365,0 0,1242 6,651 14,46 227,0 2,007| 0,997 [0,002 
14) eue c= 0,3 Æ ie + 0,008|+ 0,02|+ O1 + 0,017|+ 9,009 


i 2,811] 58,11 0,118 3,495|  4,42| 227,0]  2,070| 0,966 | 0,023 
1 SSS Es Æ 0,16| + “er Æ,0,007| + 0,02|+Æ 0,1|+ 0,072] + 0,036 


Tagzeau VII 


de [I— I Imar. | |I—11| 


0,006 


Les résultats de la mesure du rapport gyromagnétique de Fe,;Ni se 
trouvent dans le tableau VI. La mesure de ce composé présente une 
certaine difficulté due à sa dureté magnétique déjà appréciable. 
Celle-ci est donnée d’après Peschard (29) par un coefficient de dureté 
a— 29 à 160 C, alors que pour le fer le même coefficient est de 6,5 à 
la même température. Cette différence de dureté est suffisante pour 
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donner à latige de Fe,Ni un moment horizontal plusieurs fois plus 
grand que celui d’une tige de fer. Pour la même raison la tige pos- 
sède dans les champs faibles disponibles un moment magnétique 
assez petit ; il faut donc réduire le décrément logarithmique du SYSe 
tème oscillant pour lui assurer une amplitude de résonance accep: 
table. La mesure a été faite sous une pression réduite à environ” 
1/10 de millimètre de mercure. L'erreur commise, au cours de cette 
mesure, comparée à celles de nos autres expériences, est élevée. Elle » 
se traduit par l'importance du terme | I—II |. Les difficultés quew 
présente la mesure sur cette substance sont un exemple de celles qui 
rendent la mesure de l'effet gyromagnétique du cobalt impossible; 
la dureté magnétique de celui-ci dépasse largement celle de Fe;Ni: 
Le facteur de Landé mesuré de Fe,Ni est donc entaché d’une erreur 
assez importante. Par suite une valeur réelle g— 2,00 est compatible 
avec les résultats de l'expérience. Cette opinion est appuyée par les 
conclusions auxquelles nous ont conduit les mesures effectuées sur le” 
composé FeNi et son alliage isoélectronique. De toute façon l'écart de 
3,5 o/o qui sépare les deux valeurs de g trouvées pour les alliages de » 
la deuxième série est insuffisant pour permettre une interprétation. 
de la différence de 14,1 0/0 des moments atomiques des deux alliages” 
considérés. : 

Nous admettons donc aussi pour FeCo et Fe,;Ni g — 2,00. 


VI. — Les résultats et leur interprétation. 


$ 23. Les résultats. Considérations critiques. — Les résultats de 
toutes nos expériences gyromagnétiques sont rassemblés dans le 
tableau VIII. Nous avons vu qu’un facteur de Landé g = 2,00 pouvait 


être attribué à toutes les substances mesurées et que les différences 
\ 


( 


Tasceau VHI 


(FeNi)-CO 
93,5 o/o at. Co 
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£onstatées entre cette valeur et celles observées se trouvaient dans les 
limites des erreurs. Cet écart est inférieur à 0,5 o/o pour Fe, Niet 
FeCo, inférieur à 1 o/o pour FeNi et (FeNi}-Co 73,5 0/0 at. ; seul le 
facteur de Landé observé de Fe;Ni dont la mesure est particulière- 
ment délicate s’écarte de plus de 1 o/o de 2. L'attribution aux ferro- 
magnétiques étudiés d’un facteur g— 2,00 est d'autre part confirmée 
par le fait que la moyenne arithmétique des facteurs observés de Fe, 


Ni, FeNi, (FeNi)-Co 73,5 o/o at., et FeCo est de g— 2,001 0,005. 

Ces résultats diffèrent de ceux de Barnett. Celui-ci indique dans 
son dernier travail (12) pour Fe, Ni, FeNi, FeCo, des facteurs dont la 
moyenne s'établit à 1,920, pour Fe;Ni un facteur g — 1,970 supérieur 
de 2,6 0/0 à cette moyenne. 

Nous ne pensons pas que nos mesures aient été affectées d’une 
erreur systématique grave. La fidélité et la sûreté de fonctionnement 
de notre appareil que nous avons contrôlées pendant plus d’un an 
rendent cetté présomption peu probable. De plus la sensibilité du 
montage utilisé et la précision élevée atteinte auraient certainement 
permis de déceler les différences relatives entre facteurs de Landé si 
celles-ci existaient, notamment dans les alliages de densité électro- 
nique 26,5, même au cas où les valeurs absolues trouvées eussent été 
fausses et affectées d’une erreur systématique importante. Nous 
croyons donc que nos résultats nous permettent d'attribuer avec certi- 
tude un facteur de Landé g = 2,00 à tous les corps étudiés. 


 $ 24. Interprétation des résultats. — Nous considérerons séparé- 
ment les conclusions que l’on peut tirer de ces mesures, d’une part 
our l’étude des éléments et alliages ferromagnétiques, d’autre part 
pour celle des alliages isoélectroniques. 
10 Eléments et alliages du groupe Fe-Co-Ni. — Les valeurs 
de g du fer, du nickel et des quatre alliages cités déduites de l’expé- 
rience nous ont permis de poser pour leur facteur de Landé réel 
= 2,00. Des six substances étudiées trois cristallisent dans le réseau 
du cube centré et trois dans celui du cube à faces centrées. Ces deux. 
groupes comprennent chacun un élément et deux alliages constitués 
par des éléments ferromagnétiques. Comme d'autre part ces siX corps 
Se répartissent sur tous les points intéressants du graphique de la 
figure 11 et que cette courbe ne montre aucune irrégularité surpre- 
nante il est probable qu’on puisse généraliser et s'attendre à ce que 
les deux réseaux du cube centré et du cube à faces centrées soient 
caractérisés par un facteur de Landé égal à 2 quels que soient les 
atomes du groupe Fe-Co-Ni en présence. L'électron tournant serait 
donc seul responsable de l'aimantation apparente des ferromagné- 
tiques du groupe fer, cobalt, nickel qui cristallisent dans l’un de ces 
deux systèmes cubiques. Cette conclusion est particulièrement inté- 
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ressante dans le cas des ferrocobalts et des ferronickels dont les 
moments atomiques dépassent souvent largement la moyenne des 
moments de leurs constituants. 

Puisque l’électron tournant est seul porteur de moment dans ces 
alliages les moments atomiques observés mesurent les nombres 
moyens d'électrons porteurs de moment par atome à condition que 
ceux-ci contribuent tous à l’aimantatioun atteinte à la saturation. Sui- 
vant les vues admises actuellement ce chiffre correspond au nombre 
moyen de trous de la couche d'électrons 3d de ces atomes. L'inter- 
prétation souvent donnée des moments fractionnaires des ferro- 
magnétiques attribués à une faible contribution de moment orbital 
au moment de base des spins n’est donc pas valable. 

Si les électrons porteurs de moment sont effectivement les électrons 
solitaires de la couche 3d, ceux-ci doivent cependant posséder indivi- 
duellement un moment orbital. Comme ces moments d’orbite ne se 
traduisent par aucune manifestation macroscopique il faut supposer 
qu’en moyenne ils se compensent d’atome en atome. Ces conclusions 
ne sont évidemment valables que si l’on suppose que la mesure de 
l'effet gyromagnétique faite dans les champs faibles utilisés donne 
le même résultat qu’une mesure effectuée dans un champ fort lorsque 
l’échantiilon se trouve à la saturation magnétique. 

20 Les alliages isoëélectroniques. — Les facteurs de Landé trouvés 
pour les quatre alliages étudiés qui sont isoélectroniques deux à deux … 
peuvent correspondre comme nous l’avons vu à des facteurs réels ! 
g=2,00. 

Les moments atomiques différents des alliages cubiques de même 
densité électronique ne se traduisent donc pas par des facteurs de 
Landé différents. Ces différences de moment ne peuvent donc être 
attribuées à un moment orbital variable suivant les constituants de 
l’alliage et qui s’ajouterait à un moment de base constant pour le 
nombre électronique donné dû au spin des électrons porteurs de 
moment. Même si le moment total de ces alliages peut être considéré 
comme composé de deux parties distinctes, d’un moment de base 
indépendant du point de Curie et d’un faible moment supplémentaire 
en relation avec le point de Curie, ceux-ci doivent tous deux être 
attribués au seul spin des électrons porteurs de moment. Les 
moments atomiques mesurés de ces alliages représentent alors exac- 
tement le nombre moyen d'électrons porteurs de moment c’est-à-dire 
le nombre moyen d'électrons solitaires de la couche 3d, à condition 
encore que ceux-ci contribuent tous à l’aimantation atteinte à la satu-* 
ration. 

Les moments magnétiques et les points de Curie sont Les seules 
grandeurs variables caractéristiques des propriétés magnétiques ato- 
miques d’alliages à même densité électronique; on peut donc sup- 
poser avec R. Forrer que ces grandeurs sont en relation entre elles. 
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De nos mesures et de celles de P. Taglang il résulterait alors que 
pour des alliages isoélectroniques le nombre moyen d’électrons soli- 
‘taires de la couche 34 serait linéairement variable avec le point de 
Curie malgré la constance du nombre électronique moyen de ces 
alliages. On en déduit que l'énergie d'interaction à laquelle il faut 
attribuer le point de Curie serait en relation linéaire avec une activa- 
tion partielle des électrons de la couche incomplète 34 des atomes 
porteurs de moment vers des états supérieurs 4s ou Lp. Ce point de 
vue a été développé théoriquement par P. Taglang (30) et il est pro- 
bable que cette conclusion soit valable pour tous les ferromagné- 
tiques où le spin de l’électron est seul porteur effectif de moment. 


VII. — Conclusions. 


Nous avons mesuré par la méthode de résonance d’Einstein-de Haas 
à l’aide d’un montage expérimental perfectionné les facteurs de 
Landé du fer et du nickel que nous avons trouvés égaux à 2. Ces 
mesures confirment avec une précision accrue les résultats obtenus 
par Sucksmith, Chattock et Bates. Comme eux nous attribuons les 
moments atomiques mesurés du fer et du nickel au seul spin de 
l’électron. Nos mesures nous permettent d'étendre la même conclu- 
Sion aux alliages suivants : FeNi, (FeNi)-Co 73,5 o/o at., FeCo, 
Fe;Ni et plus généralement aux alliages cubiques des éléments fer, 
cobalt, nickel. Enfin nous avons pu attribuer au fer quel que soit son 
état ou son origine un seul facteur de Landé,. Ces résultats ne concor- 
dent pas avec ceux de Barnett. 

Les quatre alliages mesurés sont deux à deux des alliages de 
même densité électronique. Puisque leur facteur de Landé est égal 
à 2, leurs différences de moment ne peuvent être attribuées à un 
moment orbital variable qui s’ajouterait à un moment de base dû au 
Spin des électrons porteurs de moment. Les moments atomiques de 
ces alliages, dus au seul spin de l’électron, mesurent le nombre 
moyen des électrons solitaires de la couche 34, si ceux-ci contribuent 
tous à l’aimantation à saturation. Ce nombre est variable avec le 
point de Curieet traduit une activation partielle des électrons 3d vers 
des états supérieurs, en relation avec l'énergie d'interaction. Ce résul- 
tat pourrait s'appliquer à tous les ferromagnétiques dont le facteur de 
| Landé est égal à 2. 
| (Travail effectué à l’Institut de Physique 
IR - : de la Faculté des Sciences de Strasbourg, : 
Sous les auspices du Centre National de la Recherche Scientifique). 
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LES CONSTANTES DE LA DIFFUSION RAYLEIGH 


s ts sis 


DANS LES GAZ ET LES LIQUIDES 


Par GérARrD DE VAUCOULEURS 


SOMMAIRE. — Exécution d'un programme de recherches tracé par 
M. J. Cabannes en 1928, et portant sur la détermination précise des fac- 
teurs de dépolarisation » et de diffusion R de la lumière diffasée par. 
quelques gaz et liquides fondamentaux : argon, air, chlorure d’éthyle 
(vapeur), éther et benzènes (liquides). 

Le mémoire comprend trois parties : 

I. Etalonnages et déterminations auxiliaires. 

Il. Mesure des facteurs de diffusion et de dépolarisation. 

IT. Discussion et interprétation des résultats. 

Les mesures ont été faites par la méthode photographique, sur film de 
35 mm., avec un objectif de cinéma à court foyer. 

La source était une fraction, bien délimitée par un diaphragme 
(1 X 2 mm.), de l’image d’une lampe à vapeur de mercure (SP 500). 
L'image du diaphragme (agrandie 4 fois) était projetée dans le tube en 
croix par un bon objectif donnant un faisceau très peu convergent (correc- 
tion de convergence nulle). 

Les différentes raies du mercure étaient isolées par des combinaisons 
de filtres liquides ou solides placés soit sur le faisceau incident, soit sur 
le diffusé, soit par moitié sur chacun d'eux. 

Les plages ont été mesurées avec un densitomètre photoélectrique 
spécialement étudié. 

Les mesures de p par la méthode de Cornu ont donné : 

pour les gaz, en lumière totale (} « 4 650 A), et vers {— 220 C: 


Chlorure d’éthyle, p—0,0145, AT PA MS UN ER 0 He 
40000 ZT 0005 


la valeur relative à l’air diffère sensiblement de celle précédemment 
: \ 


admise : 
pour les liquides, à t = 200 C: 
1 5 840 5 44o 4 650 A 350 
ES D. CA 0s 
Étber: . 0,0700 1 
#4 , + 0005 + 0005 
p 0,4265 0,4305 0,/345 0,4350 
ê oû Æ 0005 oo05 
Benzène, 0005 2, COTON TEA 0 D 
00 0,430 0,431 (0,4345) 0,436 
Ann. de Phys, 128 Série, t. 6 (Mars-Avril rg51). 14 
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Pour le benzène, on a calculé les valeurs de po, relatives à l’ensemble 
de la raie Rayleigh et du spectre Cabannes-Daure, en corrigeant les 
valeurs mesurées p de l’influence des raies Rama. 

La variation spectrale de l'anisotropie optique moléculaire, mise ainsi 
en évidence pour la première fois avec sûreté, est en bon accord avec celle 
que permettait de prévoir la formule de Havelock, d’après la relation 
théorique entre p et la constante de Kerr. 

Les mesures de R, faites par une méthode de double pesée à tare cons- 
tante, par rapport à un diffuseur soigneusement étalonné en valeur 

absolue, ont donné pour les gaz les valeurs suivantes, réduites aux 
conditions normales (00, 760 mm.), et relatives à À — 4 350 £ 2e. p. A. 


Argon Air C°H;CI 
LOB RE NP EL TE 1.688 1,818 26,25 
de or Æ 616 RM) 
HONG en. 5,99 5.08 6,09 
07 Æb7 be CC) 


les valeurs du nombre d'Avogadro N, sont déduites de Rs par la formule 
de Rayleigh-Cabannes : 


T° , 6lt 
Ro = Fa (2 AY e . . 
L'air et l’argon (y— 1) donnent une valeur de N, en excellent accord avec 
la valeur actuellement admise (0 — C = — 0,6 0/0). : k 
Le chlorure d’éthyle donne aussi une valeur convenable de No en 
admettant l'équation d'état pV — a«T(1 — B/V) avec B— +o,049 et 
y —=1+2B/V. 


On en conclut que dans la limite de précision des mesures (« 1 0/0) 
la formule de Rayleigh-Cabannes généralisée s'applique à tous les gaz, 
isotropes ou non, parfaits ou non. | 

La théorie généralement acceptée depuis les travaux de Rocard de 
la diffusion Rayleigh dans les liquides est rappelée, les résultats de sa 


comparaison avec les mesures pour { — 200 C sont réunis dans le tableau 
suivant : 


= 


Ether Benzène 


à 5 840 5 4ho 4 350 

of R obs. 3,1 h,1 10,1 

ep: A ame Se 
14,90/0| + 13,40/0|+ 9,30/o|+ 
3,8 # &,0: Be 1,1 ne 


1 


je 
a 


Il apparait que l'expression théorique donne pour R des valeurs trop 
faibles de 10 0/0 (éther) à 15 0/0 (benzène) et que l’erreur relative sur le 
benzène est indépendante de À ; par suite le terme en (x? — 1}? représente 
bien l’allure de la variation spectrale en valeur relative, Il en est proba- 
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blement de même pour l’éther, sous réserve de l'influence des raies Raman. 

La comparaison des valeurs de (0 — C)/C {complétées pour le cas de l’eau. 
à l’aide de données extérieures) à celles du rapport (BE — 28 = Cp — Co)/Cr 
donnant, d’après les théories actnelles, liniensité relative de la compo- 
sante centrale du triplet Rayleigh . 


Eau Ether Re 
(5—z)/6 . 0 0/0 25 0/0 31 ofo 
(0 — G)/C … «—(r1,5+2)o0/0o : +{10,5+ 1,0) 0/0 : +(14,5 E r,0)0/0 


montre que la correction à apporter à la formule théorique eroît en même 
temps que l'intensité relative de la composante centrale et s’annule avec 
_elle. 

On est ainsi amené à supposer que l’erreur de Ja théorie actueile de la 
diffusion Rayleigh dans les liquides porte essentiellement sur l’intensité 
de la composante centrale du triplet Rayleigh et non sur celles des 
composantes Brillouin latérales où du spectre Cabannes-Daure. 

Dans ces conditions, les données précédentes conduisent à prévoir pour 
Vintensité relative de la composante centrale (composantes Brillouin 
= 0,9 + 0,9) des valeurs notablement différentes des valeurs théoriques, 
mais qui se trouvent être en accord remarquable avec celles observées 
directemeut par Venkateswaran au moyen de l'analyse interférentielle de 
la raie Rayleigh : 


PAGE 7. TT, Théorie Prévu . Observé 
BÉRETE Er me 0,99 0,45 0,45 
Bénzène + . . 0,44 0,80 0,97 


On eu conclut que la théorie de la diffusion Rayleigh dans les liqui- 
des doit être sérieusement révisée et que l'effort d'amélioration de la 
1béorie doit porter sur une meilleure analyse des phénomènes donnant 
naissance à la composante centrale du triplet Rayleigh. 


INTRODUCTION 


Lorsqu'un faisceau de lumière monochromalique se propage dans 
un milieu autre que le vide, une fraction de l'énergie transportée se 
trouve diffusée dans toutes les directions par les atomes ou les molé- 
cules de ce milieu : c'est le phénomène de la diffusion moléculaire de 
la lumière découvert et expliqué d'abord par lord Rayleigh (1899). 

* L'analyse spectrographique de la lumière ar Poe que 
ë . , Q L LA - 1 
‘celle-ci comprend d’une façon générale et par ordre d'in ensité 
décroissante : es _. 

ne radiation non changée de longueur d'onde : la « raie 

a) Une radiation rangés ÉNS Sr 
‘Rayleigh », que l'analyse interférométrique permet de résou 
F de composantes prévues . Bril- 
son tour en un certain nombre de composantes prévues par L 


| Jouin (1921). 


pr LEZ! 


: 


D'ALT) 


ace 1 AUD fe ET ES VA Li PER es COAT ATER" 
na re ECS Cr 
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b) Au voisinage immédiat de la raie Rayleigh et symétriquement 
disposé par rapport à celle-ci, un spectre continu, d'intensité rapide- 
ment décroissante, découvert par Cabannes et Daure (1928). 

c) Les raies plus ou moins éloignées de la raie Rayleigh, et d'in- 
tensités généralement très faibles par rapport à elle, découvertes par 
Raman (1928). 

On convient généralement d'appeler « diffusion Rayleigh » l'en: 
semble de la raie Rayleigh et du spectre Cabannes-Daure, qui sont 
mesurés comme un tout lorsqu'on opère avec un spectrographe à 
fente large ou avec des filtres à bande passante étendue. 

A la fin de son traité classique sur la diffusion moléculaire de la 
lumière [ 1}, J. Cabannes traçait, en 1928, un programme de recher- 
ches expérimentales susceptible de permettre un contrôle plus rigou: 
reux des formules théoriques relatives à la diffusion Rayleigh dans 
les gaz et un choix entre les diverses formules proposées pour repré- 
senter celle-ci dans les liquides. 

Malgré les très nombreuses études consacrées à la diffusion molé- 
culaire depuis cette époque, ce programme n'avait pas été exécuté 
jusqu’à maintenant, car entre temps l’attention des chercheurs s’est 
déplacée vers les domaines plus neufs que constituent d’une part 
l'étude de l'effet Raman et d’autre part celles de l'effet Cabannes-Daure 
et de la structure fine de la raie Rayleigh [2]. 

Mais si l'analyse de ces particularités nouvelles a été effectivement 
susceptible d'apporter plus aisément des données plus directes sur la. 


structure individuelle et l'arrangement des molécules au sein de là 


matière, il n’en restait pas moins important d'assurer plus parfaite- 
ment les bases expérimentales de l'interprétation théorique du 
phénomène classique fondamental, car d’une part les quelques travaux 
relatifs à la diffusion Rayleigh publiés depuis 1928 [3, 4, 5] n’ont 
toujours pas permis de choisir sans équivoque entre les formules de 
diffusion relatives aux liquides et, d'autre part, depuis cette époque, 


des doutes se sont même fait jour quant à la validité des formules 


relatives aux gaz, du moins dans leur application à l'absorption 
atmosphérique [6, 7]. ; | 
Le présent travail a eu pour objet de déterminer les constantes de 
la diffusion Rayleigh de quelques gaz et liquides fondamentaux avec 
une précision suffisante pour fournir des critères certains de la vali- 
dité des formules théoriques. 


Programme. — Le programme tracé par J. Cabannes en 1928 ([1}, 
P: 299), complété par l'étude de l'air, comprend les points suivants : 

1° Détermination en valeur absolue du facteur de diffusion (ou 
rapport de Lord Rayleigh R) de l'argon pour retrouver la valeur du 
nombre d’Avogadro, afin de vérifier avec précision la formule primi- 
tive de Rayleigh sur un gaz parfait isotrope. | 


LL dr PT ECTS LA à 1 
NE ANS 


LP OR NT A pee DUT TI TN 
le | û ‘ 
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| 
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2° Comparaison des facteurs de diffusion de l'air et de l’argon et 

mesure du facteur de dépolarisation 6 de l'air, afin de vérifier la 

formule généralisée de Rayleigh-Cabannes pour un gaz parfait aniso- 
trope et de confirmer la validité de son application à l'atmosphère. 

Ée Comparaison des facteurs de diffusion de la vapeur de chlorure 

d’éthyle et de l’argon (et mesure du facteur de dépolarisation), afin 

. de contrôler la validité de la formule de Rayleigh-Cabannes pour un 

* gaz éloigné de l'état parfait. 

- 40 Comparaison des facteurs de diffusion du chlorure d'éthyle 
gazeux et de l’éther éthylique liquide de façon à relier directement la 
diffusion moléculaire des liquides à celle des gaz. 

- 5° Comparaison des facteurs de diffusion de l’éther éthylique 

liquide et du benzène liquide, accompagnée d’une détermination très 
précise de facteurs de dépolarisation, afin de confronter les diverses 
formules théoriques proposées pour représenter la diffusion dans les 
liquides. 
. 6° Mesure en valeur absolue du facteur de diffusion du benzène 

liquide de manière à fermer le cycle et à fournir un second critère de 
discrimination pour les formules théoriques. 

- En réalité, pour les raisons d'ordre technique qui seront indiquées, 

la comparaison directe prévue au paragraphe 4 a été remplacée par : 

des mesures absolues indépendantes de chacun des deux corps; 

“d'autre part l’air a été aussi mesuré en valeur absolue, en plus de la 

| comparaison directe prévue au paragraphe 2. Ainsi les cinq corps 

“étudiés ont tous été mesurés séparément en valeur absolue et les gaz 

et les liquides mesurés entre eux en valeur relative. 

* Enfin les mesures ont été effectuées autant que possible pour 

- plusieurs longueurs d'onde et à plusieurs températures, afin d'établir 

les lois de variation spectrale et de déterminer les coefficients de 

température des facteurs de diffusion et de dépolarisation. 


Généralités. — Le travail est divisé en trois parties bien distinctes: 
1° Etalonnages et déterminations auxiliaires. 

2° Mesure des facteurs de diffusion et de dépolarisation. 

3° Discussion et interprétation des résultats. De 
- L'état de la question ayant été déjà maintes fois exposé | 1, 4, 5], il 

- paraît inutile de le faire ici une nouvelle fois; je me contenterat de 
même de rappeler les principales précautions opératoires classiques 
“qui ont naturellement été observées au cours des mesures; en 
revanche je décrirai en détail les nouvelles sources d'erreurs qui ont 
été prises en considération et les techniques permettant de les élimi- 
ner ou de les corriger. Fa 

» L'objectif proposé étant, en effet, de gagner une décimale sur les 
mesures antérieures, c'est-à-dire d'atteindre ure précision de I ordre 
ide o,1 à 0,2 o/o surpet de 0,5 à 1 0/0 sur À, on a essayé d’ebtenir 


A 
0 


- 
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chacun des éléments partiels concourant à ces détermimations avec 
une précision individuelle de l’ordre du millième, ce qui fait entrer 
en jeu de nombreux facteurs, précédemment négligeables. 

Pour parvenir à cette précision par la méthode photographique, 
on a, dans toute la mesure du possible, adhéré aux principes géné: 
raux suivants : 

(1) Comparer constamment la lampe à elle-même en prélevant une 
fraction du faisceau pour constituer une tare, de façon à éliminer 
toute influence des variations de la lampe ; 

(H) Déterminer les constantes auxiliaires (densités optiques, fac 
teurs de diffusion, ..…) dans les conditions exactes où elles intervien-" 
dront lors des mesures principales, de façon à éliminer coute erreur 
provenant de la définition des quantités mesurées ; % 

(IH) Effectuer les mesures principales dams des conditions assu- 
rant une bonne définition des grandeurs mesurées ; 

(IV) Utiliser la couche sensible uniquement pour des constatations 
d'égalité entre plages voisines, de formes et de dimensions identi- 
ques, simultanément enregistrées, de façon à éliminer l'influence de 
tous les-« effets » photographiques ; | 
_ (V) Corriger les erreurs locales photographiques par la méthode 
des plages de contrôle [8, g}, de façon à bénéficier de toute la préei- 
sion dont est susceptible, dans ces conditions, la méthode photogra= 
phique ; 

(VI) Obtenir des plages uniformes de dimensions suffisantes pour 
rendre négligeables les fluctuations du noircissement liées à la gra 
nularité de la couche sensible ; \ 

(VII) Mesurer les images avec un densitomètre spécialement étudié 
pour n’introduire aucune erreur supplémentaire appréciable, ce qui 
ne serait pas Le cas des microphotomètres enregistreurs usuels. 

Pour satisfaire autant que possible à ces principes, tout en respec- 
tant les conditions imposées par la faiblesse du flux diffusé par les 
gaz et la petitesse de certaines pièces du montage optique (polari- 
seur), on a effectué toutes les mesures sur film standard de 35 mm 
panchromatique Kodak « Super XX », à l’aide d’une chambre photo- 
graphique spéciale équipée, pour les mesures principales, d’un 
objectif € CGinor » Berthiot de 20 mm de longueur focale, ouvert à 
f1r,5. 

La source était, pour les déterminations auxiliaires, une lampe à 
vapeur de mercure à haute pression Philips « Philora » HP 500, et 
pour les mesures principales une lampe à super-pression SP 500. 
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PREMIÈRE PARTIE 


ÉTALONNAGES ET DÉTERMINATIONS AUXILIAIRES 


Ces déterminations com prennent : 
a) celles des densités optiques des lames absorbantes et du coin 
photométrique utilisés pour les mesures absolues et relatives de: R>: 
b) celle du facteur de diffusion du diffuseur étalon utilisé pour la 
mesure absolue de R ; 
€) celles des courbes spectrales d'intensité de la lampe, de sensibi- 
lité du récepteur et de transmission des filtres, et le calcul des. lon- 
gueurs d'onde effectives correspondantes. 


CHAPITRE PREMIER 


- Mesure des densités optiques des lames absorbantes 
et du coin photométrique. 


Cinq lames absorbantes d’un même verre « neutre » de Schott, de 
“20 X 20 mm et de 0,5, 1 et 2 mm environ d'épaisseur (Dc0,5, 
br et 2) ont été utilisées, ainsi qu'un coin photométrique doublé à 
pente faible (o,1i em‘) de 20 X 100 mm et 5 mm d'épaisseur 
environ. 


L 4. Principe de la méthode de mesure. — Toutes les mesures de 
densité ont été faites par application de la loi de Malus, avec un pola- 
riseur tournant et un analyseur fixe, en lumière parallèle. 

En principe, la mesure consisterait à chercher pour quel angle Q 
des sections principales du polariseur et de l’analyseur le flux trans- 
* mis en l'absence de lame absorbante est égal à celui observé lorsque, 

ces sections principales étant parallèles, la lame est interposée dans 
le faisceau ; la densité cherchée serait alors : 


(1) D=— 2 log sin 0. 


- Mais, en réalité, une fraction du flux incident étant prélevée par 
-un cube semi-aluminié pour constituer le faisceau de contrôle (v.$ 2), 
‘La lumière arrivant sur le polariseur est partiellement polarisée et àl 
faut tenir compte de ce fait dans la réductiom des mesures. 
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Soit “Pan Jette | 
(2) EN PE — Ô)Ja 


les intensités des vibrations horizontale et verticale dans le faisceau 
incident après traversée du cube, et l'angle de ia section principale 
du polariseur et de la vibration horisontale ; l'intensité transmise 
par le polariseur est : 


(3) J(0)—=J% sin? 0 + Ju cos? 0— JA(1 — à sin? 8). 


a) Si la section principale de l’analyseur est verticale, l'intensité 
de la vibration émergente est : 


(4) [v(0) — Jx sin? 0(1 — à sin? 6) 
et la densité apparente de la lame est : 


(5) D = D + log 


— Ô sin? 0 
ou, compte tenu de ce que à sin? 0, 1 : 
(5°) D',= D + log (1 — 8 cos? 8)—=D — 0,4343 à cos? Gy. 


b) Si la section principale de l’analyseur est horizontale, on a de 
même : 


(6). 1a(8) —Jn cos? 0.(1 — à sin? 6) 
d’où : 
; j 
G) Di RD EE Res 
. et approximativement : 
(7) D, =D + 0,4343 à sin? 04. 
En comparant (5’) et (7'), on voit que : 
(8) = (D, + D,)=D 


et, en posant D 0y = — (ER 


(9) D, —D,—— 0,4343 8 (cos? 0, + sin? 0u) —-— 0,8686 5 cost O. 


il suffit donc de faire les mesures pour les deux positions principales 


de l’analyseur pour obtenir simultanément D et à (la connaissance 
précise de à sera utile par la suite). 


Annales de Physique 
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PLancne IL. — Vue du montage pour les mesures de densité des lames absorbantes. 
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2. Réalisation du montage. — Le montage réalisé, représenté sché- 
matiquement en plan sur la figure 1, et en perspective cavalière sur 
planche 1, était constitué comme suit : 
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l’image de la colonne brillante d’une lampe HP 300, contenue dans 
ta lanterne L, est projetée en vraie grandeur par l'objectif O, sur un. 
trou T de 1 mm de diamètre environ servant de source et placé au 
foyer de l'objectif O, (f—4o em) constituant un collimateur; le 
faisceau parallèle émergent, après traversée des filtres colorés placés 
en F, tombe sur le cube faiblement aluminié K, qui le divise en deux 
fractions inégales. 

La première, servant à la mesure, limitée par un diaphragme cir- 
culaire D, de 5 mm de diamètre, traverse successivement le polari- 
seur tournant G; constitué par un prisme de Glazebroock de 13 mm. 
de côté. porté par un cercle divisé CG, de 20 cm de diamètre, donnant 
la minute par lecture directe à l’aide de deux verniers, puis un analy- 
seur fixe G; constitué par un second prisme de Glazebroock de 8 mm 
de côté. L'ensemble du cercle C de la platine portant K, et de 
l'équerre portant G, est rigidement fixé sur un même support massif 
à vis calantes, chacune des pièces étant individuellement dotée des 
réglages fins nécessaires à la collimation de l’ensemble. 

Après traversée de ce système le faisceau de mesure parvient au 
banc photométrique B portant les différentes pièces optiques à éta- 
lonner, montées et disposées de la même façon. que pour les mesures 
principales décrites dans la deuxième partie; pour les mesures auxi- 
liaires, le faisceau, réfléchi successivement par les miroirs plans alu- 
miniés M, et M, traverse la lame L, ou le coin Q à mesurer, et est 
finalement renvoyé, par un deuxième cube faiblement aluminié K», 
vers l'objectif O; qui forme sur le film photographique une image 
réduite D, (de 1,5 mm de diamètre environ) du diaphragme d’en- 
trée D,. 

Le deuxième faisceau issu du cube K, est utilisé pour former des 
plages de contrôle servant à la correction des erreurs locales du film . 
et des variations d'intensité de la lampe ; pour ce faire il est envoyé, 
après réflexion sur le miroir plan M;, sur le diaphragme D, égal à D, 
et situé à la même distance optique de O;, qui, après réflexion 
sur M; en forme dans le plan du film, de part et d’autre de D, deux 
images D: et D; fournies par le prisme biréfringent W (Wollaston. 
en quartz de 20 X 20 mm) placé immédiatement avant O; ({). La | 
différence d’éclairement des images D, et D; due à la polarisation du 
faisceau de contrôle est corrigée et réglée à volonté par rotation de 
l’analyseur auxiliaire N (Nicol à faces normales); enfin l’éclairement 
moyen de D: et D; est approximativement égalisé à celui de D\ par 

‘interposition d’une surcharge L: de densité convenable. » 


' 


: ‘ , ; se 
(1) Le faisceau de mesure étant toujours polarisé suivant l’une ou 


l’autre des deux directions principales du Wollaston ne se trouve pas 
dédoublé. | 
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Divers diaphragmes convenablement placés permettent d'éliminer 
les reflets et de réduire la lumière parasite ; toutes les parties dn 
montage disposent des réglages mécaniques indispensables pour 
assurer une parfaite collrmation de l’ensemble des pièces optiques. 

Un viseur auxiliaire V permet, par l'intermédiaire du cube semi- 
aluminié K; prélevant une fraction du faisceau issu de O3, de s’as- 
Surer au cours des mesures de la stabilité du réglage des trois 
images D, D;, D, effectué avant chaque séance par observation 
directe à la loupe de l'image aérienne située dans le plan du porte- 
film. 

_ 3. Exécution des mesures. — Tous les réglages étant assurés et les 
angles approchés d'égalité étant connus d’après une série de mesures 


préliminaires, chaque mesure de densité comprend 16 expositions. 


successives, soit 8 poses avec la lame interposée et 8 en l’absence 
de la lame, réparties symétriquement et permettant la détermination 
par interpolation des quatre positions d’égalisation symétriques sur le 
cercle. 

Chaque mesure compièle dure environ 15 minutes: les cinq lames 
et le coin (celui-ei pour trois points d’abscisses 2, 5 et g cm) ont été 
mesurés ainsi pour chacun des trois filtres isolant approximativement 
les raies jaune, verte et indigo de l’arc au mercure (cf. chap. IH) et 


: pour chacune des deux vibrations verticale et horizontale ($ 1); au 
total 48 mesures effectuées du 15 au 29 septembre 1948. 


Chacune des deux lames de densité voisine de 2 (L2, L4) a été 


mesurée différentiellement par rapport à la somme des deux lames de 


densité voisine de 1 (Lr, L3), de sorte que les coefficients d’affaiblis- 


. sement demandés à la loi de Malus n’ont jamais dépassé 160 (D< 1,2); 
- par suite les erreurs de lecture (< 1’) sont toujours restées négligea- 


nés LS 


bles (pour A0— + 0,5, AD + 0,0005 si 0 2 159). | nr j 
Les lames et le coin ont été soigneusement nettoyés à l’aide d’une 


bouillie ammoniacale de carbonate de calcium une quinzaine de 


jours avant les mesures définitives et conservés sous cloche entre les 
mesures. we 

Les films étaient développés en cuve spéciale pour film de 55 mm 
avec un révélateur au génol-hydroquinone normal fraîchement pré- 


paré. 


4. Dépouillement des images. — Les plages ont été mesurées à 
l’aide du densitomètre de G. A. Boutry [10] (*), adapté aux exigee 
particulières des mesures actuelles par les modifications suivantes : 


a reconraisgance à M. Boutry qui a tres 


4) Jetiens à exprimer ici m 
. 4 n pendant plus de : ans. 


obligeamment mis son appareil à ma dispositio 
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La méthode de double pesée à tare constante de l'appareil original 
a été abandonnée, malgré ses avantages de principe. pour éviter les 
erreurs dues à diverses imperfections mécaniques; une méthode de 
déviation contrôlée a paru plus sûre, sous réserve d’une stabilisation 
soignée de la lampe. Cette stabilisation a été obtenue par le montage 
représenté sur la figure », qui comprend deux accumulateurs au 


Ê 110 50% 


a 


Fig. 2. — Schéma du densitomètre. 


L : Lampe stabilisée; l : Condenseur ; D : Diaphragme source; O;, O: : 
Objectifs formant une image D’ de D sur le plan du film; P : Porte- 
film ; O3, O, : Objectifs formant une image agrandie de D’ dans le plan 
du diaphragme D”; O; : Objectif formantune image de O, sur la cellule C; 
T : Secteur tournant; M : Moteur; Ap : Amplificateur : G : Vers le gal- 
vanomètre ; Ch : Chargeur ; B : Batterie Cd-Ni de 16 V ; Rbh : Rhéostat 
de réglage; A, Sh : Ampèremètre-Shunt ; Pb : Batterie au plomb en 
tampon. 


plomb en tampon [11] et une batterie cadmium-nickel maintenue en … 
charge à un régime convenable par l'intermédiaire d'un transforma- 
teur variable et d’un redresseur sec. Dans ces conditions le flux de la. 
lampe ne présente pas de fluctuations supérieures au millième ; mais” 
seulement une très lente dérive dont l'influence est facilement éli- 
minée par l’arrangement symétrique des mesures. 
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L'image, agrandie 15 fois environ, de la plage à mesurer (dismètre : 
20 mm) est reçue sur un écran percé d'un diaphragme de 15 à 8 
17 mm qui en élimine les bords, traverse un <ecteur tournant modu- 
lant la lumière et parvient à une cellule à vide (*) dont le courant, 
amplifié par un amplificateur sélectif pour 100 pps, puis redressé, 
est finalement envoyé dans un galvanomètre donnant une déviation 
de 1.8.10—* amp/mm à 1 m. 

Le moteur commandant ie secteur tournant a été modifié de façon 
à alimenter séparément l’inducteur et l’induit en courant continu par j 
l'intermédiaire d’un redresseur et de deux rhéostats permettant : 
d’amener avant chaque séance de mesure la fréquence de modulation 
du secteur en concordance avec la pointe de la courbe de réponse de 
l’amplificateur (?). ce à 

Le fiim était maintenu dans un support métallique spécial, prenant ;: 
place dans le porte-plaque du densitomètre, et dans lequel une ouver- 
ture centrale de 1 cm de large et io cm de long permettait le pas- 
sage du faisceau, saus interposition de verres supplémentaires. 

Les trois images que comporte chaque exposition, c’est-à-dire la 
plage de mesure D\ flanquée de ses deux plages de contrôle Ds et D: 
ont été mesurées en succession rapide dans l’ordre : 


Da Di Di: 2 Di D, 


pour éliminer toute variation systématique éventuelle du densito- 
mètre et réduire les erreurs accidentelles. [SNS 
La mesure des 3 X 16—/48 plages constituant une détermination | 


durait environ 5o minutes. 


5. Réduction des mesures. — La réduction a comporté trois étapes 
distinctes : REC 
yo la correction de l'influence des erreurs locales (y compris les 
fluctuations de la lampe et du temps de pose); À 
> le calcul des densités brutes (apparentes) D, et D; ; 
30 le calcul des densités vraies (corrigées) D. CN 
19 Correction des erreurs locales. — Les densités des plages de : 
contrôle encadrant celle des plages de mesure (ao, 3 près en général) an 
et leur densité moyenne concordant avec celle-ci à très peu pie 
(à mieux que + 0,1 près en général), on peut, avec une précision très 4 
suffisante, effectuer la correction des erreurs locales directement sur 
les déviations lues (cf. [8]). | | pe : 


l’antimoine obligeamment fouraie par M. A. Lallemand. 
M. M. Laffineur qui m’a très aimablement conseillé pour. 
s transformations, ainsi que pour plusieurs autres 
u cours du travail. 


(:) Cellule à 
(2) Je remercie 


la mise au point de ces 1 
problèmes d'ordre electrique renconirés à 


A 


226 GÉRARD DE VAUCOULEURS 

Désignons par p' et p” lés rapports moyens des déviatrons A, de la 
plage de mesure centrale aux déviations A, et A; des plages.de contrôle 
latérales pour les huit expositions obtenues en présence de la lame à 
mesurer, c’est-à-dire : 


1 
27164 TA, 
/ Î 0’! t 
Ko) ME A VE 
2 


ph a r LL 3 
ces facteurs permettent de calculer, à l’aide des A,, A, observés, les 
déviations théoriques : 


(1 1) M—— . (PAS Fe p'Ac) — pA; 


qu'auraient dû fournir les plages de mesure, en présence de la lame, 
si elles avaient été impressionnées sur le film à l'emplacement effec- 
tivement occupé par les plages de mesure, en l'absence de la lame et 


pour lesquelles on observe la déviation A, ; par suite on conçoit que 
la différence : 


(12) dir A y — 44 EE , — Pc 


constitue une mesure de l'éclairement relatif des plages de mesure, 


débarrassée (au 2° ordre près) de l'influence des erreurs locales. 


Remarque. — Comme je l'ai montré par ailleurs [8,9], ce procédé 
permet de décupler la précision habituelle des mesures photoméiriques 
exécutées à laide de l’'émulsion photographique ; les mesures actuelles 
qui constituent une application étendue de la méthode. confirment 
entièrement ce fait. 

En effet les déterminations d’une première série de mesures photo- 
graphiques (série À, 27 mesures, juillet-août 1948) (cf. $ 7) effectuées 
sans correction des erreurs locales, mais avec un dispositif très précis 
de stabilisation du flux émis par la lampe et des temps de pose assez 


longs (1 minute) pour éviter toute erreur de ce fait, présentent une 
erreur probable voisine de + 0.0055 (= 1,2 0/0 sur l’éclairement) 


pour les densités voisines de 1 (lames Li, L3), alors que celle des 
mesures actuelles (série B) obtenues avec correction des erreurs 
locales et sans stabilisation de la lampe, est voisine de H0,0005 sur 
les mêmes densités. 

29 Calcul des densités apparentes. — La formule de réduction 
dépend de la densité moyenne d des images ; en effet, il est nécessaire 
pour faire une interpolation correcte d'opérer sur une fonction linéaire 
des variables. 

a) Si la densité se place sur la « partie rectiligne » de la caracté- 
ristique, c'est-à-dire si d > à environ, on peut écrire : 


(13) d=— log A+ Ce=7ylog E + Cte 
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c'est-à-dire, compte tenu de ce que log £—2 log sin 8 (loi de Malus) : 
(14) log A—Cte — 2y log sin 0 


linterpolation doit donc se faire dans ce cas en prenant log À et log 
sin Ô pour variables. 

b) Si la densité se place sur la partie courbe inférieure de la carac- 
téristique habituelle, on peut utiliser la représentation A — / (log E) 
qui présente une partie rectiligne dans un intervalle correspondant à 
peu près à o,1 << d< 0,6; on peut alors écrire : 


(15) A = Cite — 8 log E—Cte — 28 log sin 6 


et l’interpolation doit se faire sur les variables 4 et log sin 8. 
Le traitement du cas intermédiaire est indiqué plus loin. 

| En pratique toutes les mesures ont été réduites par les deux for- 
mules, afin de se rendre compte de l'influence de la méthode d'inter- 
polation ; tous les calculs ont été faits à la machine avec 5 décimales 
sur les logarithmes. 

La différence des densités D,, D, obtenues par les deux méthodes 
dépassant parfois 0,001, il a paru utile d'améliorer les résultats en 
tenant compte de la densité particulière d (comprise entre 0,4 et 1,7) 

des plages de chaque série. Pour cela on a déterminé d’une façon 

semi-empirique, qu'il serait trop long de détailler, des corrections 

fonction de d et de l'amplitude de l'intervalle d'interpolation 
0 (log sin 0); l’écart moyen des densités corrigées obtenues à partir 
“de D, et D, est ainsi rendu inférieur à o,o001. Aucune erreur .appré- 
* ciable provenant de la méthode de réduction ne subsiste donc dans 
les densités finales. 

30 Calcul des densités vraies. — Les densités vraies et la quantité à 

sontensuite calculées par application des formules (8) et (9). Une figure 
établie d’après l'ensemble des mesures montre que AD —| D,—D; 
-est bien proportionnel à sin? 4 conformément à (9) (on n'observe pas 
» de différence significative suivant la longueur d'onde) d'où : 


(16) AD — 0,8686 à sin? 0 — 0,104, sin? 0 
et: n— 1 — à — 0,880+ 0,001:e.p. 
La formule (16) permet alors de calculer pour chaque valeur de 

sin? 0 les corrections + + ADe conduisant à deux valeurs indépen- 
: ’ I er 

dantes Dy — D, — = ADset DD; AD de la densité cherchée. 
| Les écarts Sp — . | Da — Dy | permettent de calculer l'écart quadra- 
- tique moyen 5, des mesures par la formule [12]: 


| 
2 DRE 
un) RE 


SL LEE 1 s'agt CE 
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d’où les erreurs probables des D : 


(18) CN = Ter VOD 


6. Densités adoptées. — Les densités finalement adoptées reposent 
sur une comparaison des densités des lames et de leurs épaisseurs et 
sur l'établissement d’une formule d’ interpolation pour le coin. | 

a) Comparaison des densités et des épaisseurs des lames.— Toutes 
les lames étant taillées dans le même verre, on peut écrire pour 
chaque À, en désignant par DA la densité correspondant aux pertes 
par réflexion et par D,—eD, celle due à l'absorption dans l'épaisseur 
de la lame : 


(19) D—=D;+eD, | 


PERS 


équation qui permet de calculer D, à partir des mesures de e et D. 
Les épaisseurs des lames ont été mesurées avec le plus grand soin 
de façon différentielle par rapport à des cales étalons neuves avec un. 
Palmer de précision indépendamment par deux opérateurs (1) opérant 
à plusieurs jours d’intervalle ; chaque lame a été mesurée au centre et 
en quatre points au voisinage des bords. 
Les résultats sont les suivants : 


W6a (2) 6J + Wor 6J + W47 , 

La, 1% Ce y 

Danse EL 0,9443 0,980 1,0555 
DÉMRS EN AE ER EN 0,0374 0,0380 6,0388 
HAN er A K4910 ‘1021 1,929 NE 


w. 
La dernière ligne donne l’indice de réfraction du verre correspon- 
dant à D; d'après la formule de Fresnel ; les valeurs obtenues sont 
très vraisemblables. 
Un autre contrôle a consisté à comparer les différences d'épaisseur. 
mesurées entre les lames d’épaisseurs voisines Li et L3, L2 et LA aux 


différences calculées à l’aide de (19) : 4e —AD/D;, d’après les diffé. : 
- rences de densité AD observées ; on trouve ainsi (en y) : 


Lames W62 W21 W47 Ae (phot.) Ae e (géqm }. 
JUS PEAR 20,7 20,6 20,3 20,6 + 0,5 23 0,7. 
L2 — LA Re 1,7 0,4 0,/ ROSE LEE 3400 


€) Je saisis cette occasion de remercier de son concours M. J, Texereau À 
‘qui a participé à ces mesures et m'a également maintes fois rendu service 
au cours de ce travail en me fouraissant diverses pièces optiques. 

(2) Pour la désignation des filtres, voir chapitre I, $ 15. 


_ En adoptant donc pour Li —L3, 4e — 1 Ho,5:e.p.uet pour 
L2 — L4, Ae=—2+r:e. P- &, on peut déterminer chacune des den- 
sités Lr, L3 et La, LA à parür de leurs moyennes, ce qui accroît sans 
doute encore un peu la précision. 
_ Les densités ainsi obtenues et adoptées pour la suite sont réunies 


dans le tableau I, les erreurs probables calculées ont été assez large- 
ment arrondies. 


TaBzeau I 


Densités adoptées des lames absorbantes. 


GIE War | 63 + W47 Erreur probable 
1,0625 1,1675  0,0005 
1,0425 1,1455  0,0005 
2,0450 2,2405 Æ 0,0010 
2,0435 2,2480  0,6010 
0,5865 0,6430 = 0,0010 
b) Densilés interpolées du coin. — On a représenté pour chaque 


longueur d'onde les variations de la densité D du coin en fonction de 


W’abscisse X par une expression de la forme : 

Go) DD + pX + gx p(X — Xo) + g(X — XoŸ°. 

» La cohérence interne des trois séries de mesures a d’abord été véri- 
fiée en formant les rapports r(62/21) — D52/Do et r(47/21)= Di/Do, 
‘ce qui a conduit à rejeter la mesure avec filtre W62 pour X—2 qui 
“donne un résidu inadmissible. | 


* Pour les deux autres filtres l'élimination de D, et p entre les 


Itrois équations (20) relatives à X—2, X —5 et X—9 à d'abord 


donné 7» — — 0,00005 et 7; — —0,00011, puis, en admettant que 
Guilqu =r(47/21) : 
; q2t = — 0,00007 H 0,00001 : (e. p.) 


L: 

d’où les valeurs de g admises. 

… Trois valeurs de p ont été ensuite calculées pour chaque longueur 
A , . . pie à ; je 
d'onde à partir de chacune des trois séries de mesures, à l’aide des 


rapports moyens pondérés (poids = X) : L 


r(62/21) = 1,0086 et r(47/21) — 1,2698 


£ £ Z 
d'où les valeurs de p admises (moyenne pondérée avec poids pour 


les valeurs déduites de Pc). 


Ann. de Phys., 122 Série, t. 6 (Mars-Avril 1951). 15 


- 


2 dis Bois à 
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Enfin op a obtenu pour valeurs de D, et Xo © — Di/p: 


W62 Wzr W47 
Dern 0,0071; 0,007! 0,00905 V0 
Ke. ph du 1 6 Æ 2 # 25 A 
LANDES CEE — 0,094 — 0,094 — 0,094 ' 
(e. p-) : : + 8 DE 3 Æ 2% 4 
Les trois déterminations indépendantes de X, concordent parfaite- 9 
ment; d’où les constantes adoptées réunies dans le tableau IT. Ÿ 
Tagzeau H US j 
Constantes adoptées du coin photométrique | #4 


D = D, + pX + gX?(X:cm). : 


6J + Wozr 63 + Wg Erreur 


0,0071 0,0090 
0,07520 0,09550 
— 0,00007 — 0,00009 


Les écarts 0 — C des densités mesurées par rapport aux valeurs. 
calculées avec ces constantes et la formule (20) sont : “Fes 


X=,2 (+ 0,0072) + 0,0001 —0,000Û 
N— 9 + 0,0007 —0,0002 + 0,0001 | A. 
A0) — 0,0007 ‘ +,0,0002 + 0,0000 A 


en rejetant la première valeur, l'écart moyen est H0,0004, soit 
+ 0,1 0/0 sur l’éclairement (!). 


rt 


… 1. Stabilité des densités au cours du temps. — Deux séries prélimi- 
naires de 39 mesures photoélectriques effectuées de janvier à mai 1948. 
et la première série (A) de mesures photographiques faite en juillet- « 
août 1948 permettent de s'assurer de la stabilité des densités totales. 
au cours du temps. " 22 
Un ne constate aucune différence systématique significative entre " 
les deux séries photoélectriques (Pe; — Pe; ——0,0009 +- 0,0010:e, p.) 34 
ou photographiques (Per — Pas; + 0,0005 H0,0003 e. p.) séparées 
par deux mois en moyenne. Fa 
(583 
(1) À LA l ï “ À : tin PRE I FA 
noter que par la suite le coin a presque toujours été utilisé de 
façon purement différentielle. | 34 


\ LE 


\ 
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Les lames ayant été utilisées de 1 à 5 mois après leur étalonnage, 
on peut admettre que leurs densités n'ont pas varié entre temps de 
plus de + 0,0005, c'est-à-dire d’une quantité de l’ordre de leur erreur 


probable. 


CHAPITRE II 


Mesure du facteur de diffusion du diffuseur étalon. 


._ Le diffuseur étalon adopté a été constitué par une lame de verre 
opale de 50 X 50 mm (e—3 mm) doucie à l’émeri (à gros grain) 
Sur une face et recouverte d’un dépôt épais de fumée de magnésie 
{combustion de 0,5 g de ruban de magnésium en 4 fois). 

La région effectivement utihsée (15 X 20 mm environ) du diffuseur 
est parfaitement homogène et uniforme. 

Le diffuseur, préparé une huitaine de jours avant son premier 
étalonnage, a été constamment conservé dans une cuve de verre her: 
métiquement fermée par un couvercle rodé, dont iln’aétéextraitque - 
pendant quelques heures seulement pour chacune des mesures défi- 
nitives. 


* 8. Principe de la méthode de mesure. — La mesure absolue du 
facteur de diffusion r a été faite en lumière parallèle, à l’aide des 

lames précédemment étalonnées (chap. Ier). 

”… Soit E l'éclairement (mesuré normalement) dans le faisceau inci 
dent, # l'angle d'incidence ; l’éclairement E; observé dans le plan P, % 
d'où la surface éclairée du diffuseur apparaît sous l'angle solide Q est : 


k ee ; : 
(24) 6 ns EE QE cos 4 — «QE cos t 


en introduisant, suivant la définition proposée par Dufay [13], le : 
€ facteur de brillance » «y —r/#. 


… La mesure consiste à chercher la densité optique ®—— log kà 
linterposer dans le faisceau primaire pour que l’éclairement : 
(22) . . Fi — kE 
4 7 | . . 2 « A DONS 
‘observé dans ce faisceau, soit égal à Es, d'où : 
« vi [Aie x . 

(23) ap Pfn QE sect. 

En pratique Q est défini par un diaphragme de surface S situé sur y 
le faisceau diffusé à la distance D du plan P, d'où : 

LA 


1æ 


kD? 
L0 S'ces 1. 


232 GÉRARD DE VAUCOULEURS 


En pratique aussi, l’angle d'incidence et l'angle de diffusion sont 
tous deux voisins de 45° (diffusion à go° du faisceau primaire) ; mais, 
alors que l’angle de diffusion n’a pas besoin d’être défini avec, précl- 
sion, du fait de l’orthotropie très approchée du diffuseur, l'angle 
d'incidence doit pouvoir être fixé et reproduit très exactement; en 


effet d’après (23) : 


AVA Ak AD AS A(cos ii 
(24) ET RTS cos L 


et, au voisinage de 450, A(cos 1)/cos : —— Au, soit environ 2,9.10-* 
4 AS TE 1 
par minute d’arc; la précision du millième correspond donc à + 3 


sur l’angle d'incidence. 


En réalité il n'importe pas tant de définir i à cette précision que # 
de pouvoir le reproduire identiquement au cours de l'étalonnage et î 
des mesures ultérieures ; pour mettre ce fait en évidence, on utilisera | 
par la suite au lieu du facteur de brillance vrai à, le facteur appa- 
rent : 


. 
ee 
| 


. kD! à 
(25) LE APICOSN Eee x | 
9. Réalisation du montage. — Le montage réalisé est représenté 


schématiquement en plan sur la figure 3 et en perspective cavalière 
sur la planche II. 

La colonne lumineuse de la lampe HP 500 est projetée en vraie 4 
grandeur sur le trou T (2 mm) servant de source. Le faisceau issu 
de T traverse un polariseur N et l’obturateur Q, avant de parvenir à 


l’objectif-collimateur O, à travers la glace sans tain G qui en renvoie ” 
une partie sur la cellule à couche d'arrêt A servant au contrôle du ® 


flux émis par la lampe (voir plus loin). \s4 


Après traversée des filtres en F, le faisceau envoyé latéralement 
par le prisme à réflexion totale P, peut être reçu par le film, soit 
directement (E;), soit après diffusion par l'étalon (F2). PE 

Pour cela la chambre photographique, dépourvue d'objectif, est: ‘ 
montée sur une plate-forme mobile B de 15 X 30 em environ, manœu- " 
vrée à l'aide d’une tige © permettant de lui faire subir une rotation 
de 40° autour du point fixe O, comme le montre la figure 3. ; 

Les deux positions extrêmes sont repérées et définies avec précision … 
par des butées fixées sur les cornières K,, K' et Ko, Ko soigneusement 4 
réglées pour assurer de façon reproductible le centrage du système : 
dans les deux positions. ? A 


« 


La plate-forme B constitue en même temps un petit banc optique | 
sur lequel peuvent prendre place, derrière le diaphragme A; (20 mm), 
les lames absorbantes L,, TL», ... et le coin photométrique Q. Ju 


Dans la position I le film reçoit directement le faisceau affaibli à la 
valeur convenable par les lames et le coin (Ei). FE 


4 


AC 


Û 


LES DA 


= h + ” 5 ï 4 F 
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Dans la position Il il recoit, sans interposition d’aucune pièce 


optique, le flux diffusé par l'étaion E correspondant à l’angle solide 
défini par le diaphragme calibré à de diamètre 4 situé à la dis- 
tance D (E,). 
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moteur démultiplié donnant une vitesse d’enre 


L’étalon est monté dans les conditions exactes où il sera utilisé lors 
des mesures principales (Il partie), à l’intérieur de la boîte U par 
l'intermédiaire d'un cadre pivotant sur un cerele divisé en degrés Cr 
de 5 cm de diamètre muni d’un vernier donnant la minute par inter- 


_ polation. 


La position du support à vis calantes de la boîte U, auquel elle est 
solidement vissée, est définie et repérée par des butées fixées sur les 
cornières K:, K; ajustées de telle sorte que le centre de Îa plage 
éclairée de l'étalon, limitée par le diaphragme A, (15 mm) vienne se 


substituer exactement (quand Best en position Il) à l'emplacement M 


qu'occupe le film lorsque B est en position I (voir figure 3, distance D'}: 
Réglages. — Le réglage initial se fait en substituant au prisme P 
une équerre optique et à l'étalon E un prisme à réflexion totale. 
orienté par autocollimation; la boîte U est réglée de même par auto- 
collimation sur une lame à faces parallèles substituée à A,; ces. 
réglages n’ont pas besoin d’être très précis: , 
En revanche l’angle d’incidence z qui doit être reproductible avee 
précision ($ 1) a été déterminé comme suit : à la place de Fétalon, 
dont le plan antérieur diffusant repose par trois cales de carton bristol 
à 120° fixées à son cadre-support, on peut monter une lame aluminiée 
sur laquelle un prisme à réflexion totale a été collé au beaume par. 
sa face hypothénuse. Le réglage consiste alors à orienter ce prisme 


par autocollimation sur sa face d'entrée et à lire l'angle correspondant … 


sur le cercle Cr,ce qui, avec un bras de levier optique de 30 em 
(foyer de O.) et une source de 2 mm (trou T), se fait aisément à 
ou 2! près. É 

Ce procédé simple a permis de reproduire avec précision, au cours 
des mesures ultérieures sur l’étalon, l'angle d'incidence exact sous 
lequel il a été étalonné. 
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Contrôle de la lampe. — L'obligation de déplacer la plate-forme B 


ne permet pas la réalisation de plages de contrôle tenant compté 


automatiquement des variations de la lampe. Il a done été nécessaire 
de contrôler et de corriger le flux de celle-ci au cours des mesures. 


Pour ce faire le courant de la photopile A recevant la fraction du - 
flux prélevée par G est envoyé dans le galvanomètre de Zernicke Z (#) 


dont la déviation est enregistrée à 2 m sur une plaque photographique 


entrainée par un porte-plaque à double mouvement, mû par un 


par minute environ. 


gistrement de 1 em. 


(7 L'emploi d’un galvanomètre de Zernicke permet de se contenter d’un 
flu x. famineux très faible: qui évite tout phénomène de fatigue de la par 
de [a cellule ; il a été vérifié que celle-ci n’est la source d'aucune fluctua- 


tion appréciable et que les déviations sont très sensiblement proportion 


nelles au flux dont les fluctuations sont: donc fidèlement enregistrées. 


Es pi. 
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Un index fixe, monté derrière la plaque, définit une déviation 
repère (de 300 à 350 mm) à laquelle un aide s'efforce de maintenir 
constamment le spot en agissant, au moyen d’un « Variac », sur la 


- tension d'entrée du transformateur alimentant la lampe à mercure. 


Correspondant à cet index, un fil tendu devant la plaque projette 
son ombre sur celle-ci chaque fois que le spot, au cours de ses digres- 
sions désordonnées, passe par la déviation repère. 

Où peut ainsi s'assurer pour chaque pose individuelle que la 
déviation moyenne a bien coïncidé avec la déviation repère et éven- . 
tuellement, dans le cas contraire, déterminer la petite correction 


_mécessaire. En fait une telle correction s’est avérée inutile ; les 


déviations moyennes individuelles ne s’écartant en aucun cas de plus 
de 0,1 0/o de la déviation repère (1), écarts qui s'éliminent totalement 
dans la moyenne des 36 poses que comporte chaque mesure. 


- 10. Exécution des mesures. — Les mesures ont comporté des déter- 


 minations photométriques et géométriques. 


_ a) Mesures pholométriques. — Le facteur de diffusion de l’étalon 
a été mesuré, pour chacune «des troïs radiations séparées par les 
filtres, -et pour les‘deux directions principales de la vibration incidente 


transmise par le nicoi N. 


_ Les variations de la lampe étant corrigées et les temps de pose 


à (30 à 90 se-ondes) assez longs pour que les erreurs de‘chronométrage 


& (H 0,3 à 0,1 0/0 environ) soient suffisamnient réduites, il reste seule- 


_ ment à corriger les erreurs locales du film et les irrégularités éven- 
- tuelles d’éclairement dans le faisceau parallèle incident. 


Celles-ci ont été éliminées (au 2° ordre près) par une disposition. 


- totalement symétrique:des mesures obtenue à l’aide d’un volet: mobile 


LS LE La LE Tout © o4 


monté dans l’appareil photographique et portant trois trous de 1,9 MM 
se déplaçant devant une fente de 2 mm placée au contact immédiat 
du-film;. comme le montre la figure 3 (en cartouche; en bas à gauche). 

Toutes précautions étaient prises contre la lumière diffuse parasite ; 


_enparticulier la lumière doublement réfléchie par les parois inté- 
É ! ; L An LA » 14 
rieures (moircies au noir de fumée) de la boîte U sur l’étalon a été 
trouvée égale à 0,6 millième de l’éclairement dans le faisceau direct ; 


è " Se. 
ses variations éventuelles entre l’étalonnage et les mesures prinei 
pales sont donc totalèment négligeables. 


(1) Quant aux fluctuations instantanées elles’ ont rarèmént dépassé 


: 3 0/0: les mesures ont été faites de nuit pour évitér les fluctuations 
ne ; les 


diurnes du réseau. : 102 
- Je tiens à rendre: hommage à cette. occasion au Sr te 

i qui RüTÉ rôle de la lampe au 
collaborateur M. P. Griboval, &ui a assaré le Pun Ne P Me 
cours de ces longués séancés nocturnes, #1n81 qu 4 Phabileté avec laque! 
ila réalisé maintes parties dès montages. 


dévouement de mon 


MITA EN Te 
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Chaque mesure, comportant au total 36 poses, dont 18 sur l'étalon 


et 18 sur faisceau direct, durait environ 1 h. 1/2. 
Ces mesures, faites une première fois avant les mesures principales, 
le 11/10/48 (série C), ont été répétées, après leur achèvement, les 24 


et 27/2/49 (série W), de façon à mettre en évidence l’évolution de « 


l’étalon au cours du temps. 

b) Mesures géométriques. — Celles-ci comportent d'une part la 
mesure du diamètre d du diaphragme Ô, d'autre part celle de la 
distance D de à au plan du film. 

La mesure de d a été faite par comparaison avec un décimètre 
étalon au Bureau des Etalons nationaux du C. N. A. M. (‘) ; des 
pointés ont été faits suivant 4 diamètres rectangulaires deux à deux ; 
on a adopté en moyenne : 


d—1,0004 cm 
= 0002 €. p. 


La longueur D a été obtenue comme la somme de la profondeur D; 
de la chambre photographique et de la distance D, de sou plan anté- 


rieur au plan du diaphragme à. 


La mesure de D, a été faite avec un trusquin d'épaisseur, et celle 
de D, avec un pied à coulisse par l'intermédiaire d’un étalon à 
bouts (?); les erreurs de graduation des instruments ont été déter- 


minées par comparaison à des cales étalons ; d’où les distances arrôn-. 


dies adoptées, toutes corrections faites : 


Série CM D —{45,19 Ho,otr e. p. cm 
Série Venant D—45,45 + 0,0r e. p. cm 
11. Réduction des mesures. — Le dépouillement des images au 


densitomètre a été exécuté dans les mêmes conditions que précédem- 


ment (chapitre premier, $ 4). 


La réduction s'effectue également suivant les mêmes principes : 


chaque image centrale est comparée à la moyenne des deux images 


latérales, comparaison effectuée soit sur les déviations, soit sur leurs 


logarithmes, suivant la densité des plages, l’abscisse X sur le coin 


étant ici la seconde variable. 


À partir de là les facteurs de brillance à sont donnés, d'après les À} 


formules (24) et (25) par l'expression : 


(26) ( log a — log k + log D?/S 
{ = log k + 2(log D — log d) + (log 4 — log x) 


(!) Je remercie vivement M. Debure qui m’a très obligeamment donné 
accès au comparateur du Bureau. 


(2) Constitué par une grosse règle en bois dur terminée d'un côté par 


a A 


un bout arrondi et de l’autre par une vis à tête arrondie, dont le tirage a 


était réglé jusqu à obtenir une légère empreinte dans le dépôt de noir de 
fumée recouvrant 0. : 


Annales de Physique 
12° Série, t. 6 (Mars-Avril 1951). 
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Masse 


N 


Er Cie, ÉpiTEuRS 


I. — Vue du montage pour l'étalonnage du diffuseur étalon. 


PLANCHE 1 


4 


en position [ et où l’ensemble des termes géométriques a pour valeur : 


Dans la série C : . . 3,4146  0,0003 e. p. 
Dans la série W. . . 3,4196 + 0,0003 e. p. 


_ Le tableau III réunit les résultats des deux séries de mesures ; on 
a ajouté, à titre indicatif, les valeurs correspondantes du facteur de 
diffusion en lumière incidente naturelle : 


rar ÿ/2 (1) 


lumière incidente polarisée (?). 


Tasceau III 


Facteurs de brillance mesurés du diffuseur étalon. 


Série C : 
log Fe ere 
log k, 


|| Série W 
Ï EIRE EN 


log kr 


(:) Noter que ces dernières valeurs ne sent pas directement conpareR 
à celles obtenues à la sphère intégratrice pour des dépôts sur argent poli 
“ou sur carbonate de magnésie. * SA 

ri € 7 nt mesuré « et non 
* (2) Pour la série W et le filtre W4z on a directeme 


DAS ay et an séparément. 


2 
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où log k est la somme @ (changée de signe) des densités interposées 


a étant la moyenne des facteurs de brillance «v et ax mesurés en : 


ÆNy:3E 
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12, Facteurs de brillance adoptés. — Ceux-ci résultent des mesures, 
compte tenu de l’évolution du diffuseur. ; 

En effet la figure 4, donnant la variation spectrale de r pour les 
deux séries, montre que le facteur de diffusion de l’étalon a notable- 


ment diminué en l’espace de quatre mois et de facon plus marquée” 


pour le bleu que pour le jaune. Le diffuseur, Imitialement quasi 
neutre (et même faiblement bleuté), a légèrement Jaunren ternissänt; 
c’est le comportement usuel des dépôts de magnésie. 


100 


295F - 


0:30 


085 s 
4000 4.500 5.000 5500 À 6000 


Fig. 4. — Variations spectrales du facteur de diffusion de l’étalon 
avant et après les mesures principales. 


Comme les mesures sur les gaz et les liquides se sont échelonnées 
sur plus de deux mois, de décembre 1948 à février 1949, il y a lieu de 
- tenir compte de‘cette évolution du diffuseur. 


En 


A priori, les! deux mesures faites sur l’étalon sont insuffisantes ” 
pour définir la loi de variation du facteur de brillance « en fonction 


du temps; mais il paraît bien certain que cette variation a été d’abord. 


rapide, puis progressivement ralentie, de sorte qu'on ne fera sûre 


ment pas une grande erreur en admettant que, dans l'intervalle de 


temps utile tout au moins, le facteur de brillance a varié proportion-. 


nellement au logarithme du temps écoulé depuis la préparation de. 
l’étalon. ÿ 

La: figure 5 établie en fonction de cette: formule permet ainsi de 
lire les valeurs les plus probables de « pour chacune des 6 
d'utilisation de l’étalon (indiquées par les flèches). 

Ces: valeurs sont réunies dans le-tableaw IV ; on peut admettre: que ù 
leurs: erreurs: probables sont voisines de 010006! à + 6,0008, soit 
0,3 à Ho,4 0/0, la valeur la plus élevée se rapportant au filtre 


poques 


| 2195 
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1Semaine 1 mors Gmois an (l4, } 


ES 


(4.350) 
0.5 1.0 15 log(t-te) 
Fig. 5. — Variations en fonction du temps du facteur de brillance 


du diffuseur étalon et époques des mesures principales. 


Tagzeau IV 


Facteurs de brillance adoptés pour l’étalon. 


dasuseenes | 


HE: PA 


Série 6J + War W62 67 + W47 
0,2023 0,2018 0,2007 
2020 2015 1095 
2016 ; 2010 | 198: 
2014 2008 198r 
2013 2006 1079: 
2011 2004 197 
2010 2003 1972 
2009 2001 | 1969 
2008 | 2000 1966. 
0,2007 | 0,19938 0,1064 
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vert, pour lequel les valeurs de « ont été déterminées par interpola- 
tion dans la série W. | 


Aucune erreur n’est à craindre du fait de modifications des condi- : 


tions ambiantes dans le laboratoire : la température est restée prati- 
quement constante et il a été établi que les variations d'humidité 
n’ont aucune influence [14]. 

L'utilisation de ces valeurs pour.le calcul du facteur de Lord Ray- 


leigh a nécessité la connaissance d'autres coefficients, dont la déter- 


mipation est indiquée plus loin (Ile partie, chap. Ier, IT). 


CHAPITRE HI 


Détermination des longueurs d’onde effectives. 


La détermination des longueurs d'onde effectives doit être faite 
elle aussi avec précision; en effet, d’après la loi fondamentale 


R=KIS'ontas 
dRJR = 4d)/X 


et, par suite. Vers : k—/4o00 À, dR/R—= 10" pour  dÂ=14% 


Il y a donc lieu de déterminer très exactement les divers facteurs \ 


en jeu; à savoir la courbe spectrale d'énergie de la lampe, la courbe 
de sensibilité spectrale du film, les courbes de transmission des filtres 


 sélecteurs et enfin de calculer correctement les longueurs d’onde. 
effectives correspondantes. + 


43. Courbe spectrale d'énergie de la lampe SP 500. — Celle-ci a été 
déterminée à l’aide d’un monochromateur double de Halle, et d’une 
pile thermoélectrique de Moll associée à un galvanomètre de Zer- 
nicke donnant à 2 m. des déviations généralement comprises entré. 
10 mm pour le fond continu et 100 à 200 mm pour les raies. Les 
fentes ont êté choisies assez fines pour ne pas modifier sensiblement 


le profil de la raie verte. L'image de la lampe était projetée sur la 


fente d'entrée avec le même condenseur et le même grandissement 
utilisés pour les mesures ultérieures, de façon à obtenir précisément 
la courbe spectrale d'énergie de la lampe dans les conditions d’em- 
.… ploi. 

Les résultats sont représentés sur la figure 6 qui donne d’une part 
les valeurs brutes, d'autre part les valeurs corrigées de l’effet de la. 
dispersion variable du monochromateur sur l'intensité du fond | 
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porn Cette courbe est en bon accord général avec celle donnée par 
les laboratoires Philips (ef. [15], P. 297). : 


10 


Ex 


05 


0 : 
4.000 5.000 6000 7090 
74 Fig. 6. — Courbe spectrale d'énergie apparente 
4 (brute : ----- et corrigée : ) de la lampe SP 500. 


14. Courbe de sensibilité spectrale du film « Super XX ». — Celle-ci 


a été déterminée à l’occasion des mesures précédentes en plaçant 
derrière la fente, de sortie du monochromateur double, sous l'inci- 
dence 45°, un diffuseur de magnésie (sur aluminium poli) fraîche- 
ment préparé, dont la neutralité est presque parfaite (cf. fig. 4). 


La plage éclairée était photographiée à l’aide de l'appareil muni : 


de son objectif « Cinor » avec des temps de pose croissant de 1/50 à 


ï sec. donnés par un obturateur « Compur ». L’échelle de temps de. 


pose a été calibrée en éclairement à l’aide de mesures obtenues sur 
les raies jaune, verte et indigo avec et sans interposition d’une des 
lames absorbantes de densités connues ; ces mesures ont donné res- 
pectivement pour l'exposant de Schwarzschild p —A log E/A log 1 les 
valeurs concordantes 0,87 ; 0,89 et 0,90, soit en moyenne p— 0,89 (1). 
Les courbes caractéristiques, tracées pour 11 longueurs d'onde 
distinctes, dont 5 coïncidant avec les principales raies du mercure 
(365, 405, 436, 546, 578 my.) et 6 situées dans le fond continu entre 
ces raies, ont donné deux séries indépendantes de valeurs de la sensi- 
he | 
; (£) On sait que l’exposant de Schwarzschitd est pratiquement indépen- 
ant de la longueur d’onde. 
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bilité spectrale relative s,, définie comme l'inverse des lumens 
spectrales énergétiques nécessaires pour produire un noircissement 
constant déterminé; cette densité de référence a été choisie assez 
faible pour se situer dans la région dite de sous-expositon, de façon 
à correspondre approximativement aux densités des images du fais- ” 
ceau diffusé dans les gaz. 

Les résultats des deux groupes de mesures (série D) sur les raies” 
et le fond sont en bon accord et permeltent de tracer (fig. 7) la 
courbe de sensibilité spectrale apparente du film derrière l'objectif 
de verre utilisé. 


1.0 
Sa 


REA 


0.5 


sissut 
ST 


-10 , 
4.000 5000 6900 À 


Fig. 7. — Courbe de sensibilité spectrale apparente du film « super XX ». à 


. 45. Courbes de transmission spectrale des filtres sélecteurs. — 

* . Quatre filtres ont été utilisés pour isoler les trois raies les plus … 
intenses du spectre de mercure (1 436, 546 et 980 mu). 
Pour la raie verte, le filtre Wratten n° 62, en gélatine, collé à 

froid au baume mou entre 2 glaces protectrices de 2 mm. La 
Pour les raies jaunes et indigo, un filtre liquide à la rhodamine 4 


(absorbant la raie verte) et au nitrobenzène (absorbant les raies vio- 
lettes et ultra-violettes), d’après nne formule indiquée par Sannié, 
Amy et Poremsky [16]. associé à l’un des filtres Wratten n° 21 (absor- | 
bant la raie indigo) ou Wratten n° 47 (absorbant la raie 
deux montés entre glaces protectrices. LEA 

A défaut de la rhodamine 5G recommandée par les auteurs pré- 
cités, les rhodamines 6J et GG ont été essayées (1); la composition du 
filtre finalement adopté est la suivante : | SR 


ja : 
Jaune), tous. 


(') Ces produits m'ont été obligeamment fournis par M. J. P. Mathieu. 
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Etre «67 » : 
Alcool éthylique SL NE RE Di TA ME SOS 10 cm? 
MARNE etant TR à À ARR 1, cm? 
Solution alcoolique de rhodamine 6J à o,50/o . 0,5 cm° 
Epaisseur du Tr MR Eur NET A RE 10 mm 
Epaisseur des faces de la cuve . A 2 mm 


. La courbe de transmission (en densité) déduite de mesures faites à 
l’Institut d'Optique (!) est donnée par la figure 8 avec celles relatives 
aux trois autres filtres, W62 d’après les mesures de l’Institut d'Op- 


FN 10 
A] 
\ 
Rte 
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À 
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l 
1 
t 
i 
' 
1 
ll 
] 
1 +05 
5 
L 
l [ 
n 1‘ 
H 1 
se n 
“ î 
F f 
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d hi ' 
| { 
| l 
| [ 
BJ +4 lwez | Grswes i 
v 
] \ 
4l nt 
4000 3000 6.000 4000 3.090 6000 
Fig. 8 (à gauche). — Courbes de densité des filtres partiels 
(max. arbitraire pour WAget War). 
Fig 9 (à droite). — Courbes de transmission des combinaisons des filtres 
| © RER 


isolant les raies du mercure (la partie droite pour W2r est limitée par 
la sensibilité du film). 


faune Wi: et War d’après les valeurs du catalogue Wratten. Enfin 
la figure 9 donne les courbes de transmission relative globale des 


trois combinaisons 6J + WA, WG2 et 6J + War (?). 


k {f) Je saisis cette occasion pour exprimer ma gratitude envers 
M 


.P, Fleury qui m'a donné toutes facilités pour faire effectuer des 
mesures à l'institut d'Optique. 


isati i utilisé un filtre au 
(2) Pour quelques mesures de polarisation on à aussi utili 


[LR SSSR LE. 


L LL 
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16. Calcul des longueurs d’onde effectives. — Soit E, l’éclairement 


énergétique donné par la lampe dans les conditions d'emploi ($ 15) et 
R le facteur de diffusion du fluide; le flux diffusé est proportionnel 


à R;E, ; soit encore s, la sensibilité apparente du film dans lescondi- 
tions d'emploi ($ r4)etr;+; le facteur de transmission de la combinai-. 
son de filtres ($ 15). 

La longueur d'onde effective (!) est, par définition, donnée par 
l’expression : 


20 
[12 
1, 2EXR)TTASA À 


J EjR tirs dÀ 
0 


500 f 


3.500 * 4000 


4500 5000 5500 éme À em. 
Fig. 10. — Courbe d'efficacité du rayonnement diffusé | 
(lampe SP 500, film super XX). 


nitrobenzène seul (solution alcoo 
lement les } << 4 100 A. 

(1) C'est en réalité la longueur d'onde « 
proposée par Brill [17]; la longueur d'ond 
culier en colorimétrie s 
ici. 


lique à 15 0/o sous 10 mm) arrétant tota- 


isophote » suivant la définition 
} e effective a un sens plus parti- - 
tellaire ; mais aucune confusion n’est à craindre 


+ 
4 
à 
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où, d’après la loi de Rayleigh, on devrait remplacer R; par (u?—1}?/X#. 


Mais, en pratique, il suffit de tenir compte du facteur prépondé- 


rant X-*, la différence n’étant pas appréciable en présence des filtres 
et sans importance pour les mesures de polarisation en lumière 
totale. 


_Les valeurs de S;E,X-* sont reportées sur la figure 10 qui met en 


évidence, par comparaison avec la figure 6, l'importance de la redis- 


tribution d’énergie due à la diffusion moléculaire et à la sélectivité 


du récepteur. 
: Le calcul a été effectué en traitant séparément les raies et le fond 


gontinu interpolé, afin de se rendre compte de l'importance des 
erreurs susceptibles de s’introduire dans la longueur d'onde effective 


giobale du fait de la différence des X4 relatives à ces deux fractions. 
La longueur d’onde effective globale est la moyenne pondérée de 
celles-ci proportionnellement aux énergies relatives DES 


transportées par le fond et les raies. 
Les résultats sont réunis dans le tableau V ; les erreurs probables 
ne constituent qu'une simple estimation plutôt assez large. 


TaABceau V 


Re: s A : Î 
»  Longueurs d'onde effectives en lumière totale ou filtrée. 


ière inci 1 lobale Av) 

Lumière incideute Ke fond J 2 fEatosl 120.6 Èù 

et filtres ha ffon6) | Ag(rtes) et e. p. X 

IMBvmrerertotale.. 1 142. 4 500 4 820 4h 650 + 20 — 

|| Pircobenzène PRE 3 4 900 5 180 |5 050 + 20 Hé 
MONS AT 22 a AN Les 4 344 4h 357 & 350 + 2| 0,2 0/0 
| W62 F-. ARNO ERA T 5450 |5 440 + 4| 0,3 ,» 
MR NE ON 5 87e 5 810 |5 840 + 6| 0,4 » 


CHAPITRE IV 


Préparation des produits. 


Un grand soin a été apporté aux opérations destinées à remplir les 
tubes de produits purs, dépoussiérés et non flucrescents. 

. R L? d La A 
É 47. Tubes en eroix. — Tous les produits, gaz ou liquides, ont été 
Btudiés dans des tubes en croix de forme classique, d’une capacité.de 
Ann. de Phys., 122 Série, t. 6 (Mars-Avril 191). 16 

; | 


> 


% 
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6o cm° environ, constitués par des tubes de pyrex de 20 mm de dia- 
mètre (longueur des cornes + 10 cm) fermés par des regards plans 
parallèles de pyrex (ou d’un verre voisin) de 30 mm de diamètre 
soudés sur l'extrémité évasée des tubes, comme le montre la figure 15. 


La déformation des faces ne s'étend pas visiblement à plus de 3 outw 
4 mm des bords, laissant au centre des regards une aire de bonne 


_qualité optique de plus de 20 mm de diamètre largement supérieure 


à la section du faisceau lumineux (10 X 5 mm environ); les tubes 


ayant été soigneusement recuits par le souffleur, on a admis que la 
biréfringence des regards était négligeable (*). 


Pour les liquides, le tube en croix communiquait par une large. 
tubulure avec un ballon d’une capacité de 1 litre environ, comme le / 


montre la figure 12. 


48. Préparation des produits et remplissage des tubes. — 1° Ca 
des gaz. — L’argon, fourni par la Société de l'Air liquide, a été 
obtenu dans un ballon de 2 litres sous une pression de 4 kg; la 
composition indiquée était : 


Argon : 99,8 0/0; Azote : 0,18 0/0 ; Oxygène : 0,02 0/0. 


Le chlorure d’éthyle, fourni par Prolabo, était livré sous pression, 
à l’état liquide, en ampoules scellées. 


L’air, pris dans l'atmosphère ambiante, était séché, filtré et débar-" 


rassé de son gaz carbonique par passage à travers une cartouche 
d’anhydride phosphorique et de chaux sodée entre coton tassé. 

Le remplissage des tubes était effectué dans les conditions géné- 
rales suivantes à l’aide du montage représenté par la figure 11. | 


Le tube en croix X, fermé par le robinet R;, communiquait d'une” 
part avec un manomètre à air libre M et d’autre part, au moyen dun 
robinet à trois voies R:, soit avec une pompe à palettes P, soit, par 
l'intermédiaire de la cartouche filtrante F, avec la bouteille d’argon,. 


l’ampoule de chlorure ou l’air ambiant. 
La canalisation en verre et les courts raccords de caoutchouc 


étaient bien nettoyés ; tous les joints étaient rendus étanches et les ! 
robinets graissés avec une graisse de silicones spéciale pour installa-" 


tions de vide. 


(!) On a aussi utilisé pour les gaz des tubes à regards de verre collés. 


au baume, dont la biréfringence avait été préalablement vérifiée par la. 


méthode du quart d'onde ({1|, p. 99). Les mesures de polarisation obte-. 
nues avec ces tubes sont en bon accord avec celles obtenues avec les. 


tubes à faces soudées, il n’y a donc aucune raison de suspecter ces der- 
nières. Les tubes à faces soudées ont toutefois été préférés parce qu'ils 


sont plus faciles à nettoyer efficacement et donnent de meilleures garan- 
ties de conservation des produits. 


LP I RS EE 


À 
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À titre de protection supplémentaire contre les poussières, un 
fampon de coton C imprégné de cette graisse était inséré dans la 
£analisation à la sortie de R,. 

Le tube en croix étant préalablement bien nettoyé (mélange sulfo- 
Léhromique, eau distillée, alcool distillé, éther distillé), le remplissage 
bproprement dit était précédé d’une série d’aspirations rapides, alter- 
imant avec des rentrées lentes d’air dépoussiéré d'abord, du produit à 
étudier ensuite, afin d'assurer l'évacuation des poussières et le rinçage. 
bu tube. Le remplissage final enfin, précédé d’une dernière phase de 
pompage un peu plus longue (quelques minutes), était effectué très 
léntement (environ 10 cm° à la minute). 


\ 


RME 


Fig. 11. — Remplissage des tubes en croix (cas des gaz). 


+ Après quelques minutes, le niveau du manomètre étant stabilisé, 
lon lisait la température ambiante et l'excès de pression du gaz sur 
celle de l’atmosphère, déterminée elle-même aussitôt à l'aide d’un 
baromètre de Fortin. 

- Toutes corrections faites (réduction aux conditions normales) la 
température et la pression de remplissage sont respectivement 
connues avec des erreurs probables de l’ordre de # o°1 et Ho,2 mm 
e mercure. Les erreurs correspondantes sur R sont toutes deux de 
Tordre de +0,03 0/0 et donc pratiquement négligeables. 

- Aussitôt après remplissage les robinets étaient paraffinés extérieu- 
rement et le tube en croix noirci avec un vernis noir mat ne laissant 
dégagée que la région centrale utile des regards. 

20 Cas des liquides. — Pour l’éther et le benzène on est parti de 
produits déjà très purs fournis par des laboratoires de Chimie (*). 


$ 


(*) Je remercie vivement MM. Duloup, du laboratoire de Chimie orga- 
nique de l’Ecole normale supérieure, et Taubert, du laboratoire de Chimie 
du Gaz de Paris, qui m'ont gracieusement fourni ces échantillons et 
ponse de précieux conseils pour la conservation et la purification finale 


4 


e ceux-ci. 
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Le benzène, en particulier, avait été complètement débarrassé de 
ses impuretés usuelles : alcool, sulfure de carbone, thiophène, par 
traitement à l’eau, à l'acide sulfurique et au chlorure d'aluminium: 

Le nettoyage des ballons et des tubes en croix avant remplissage a 
comporté les opérations suivantes : 

rinçage préliminaire à l’acétone technique ; nettoyage au mélange 
sulfochromique fraîchement préparé et séjour du produit dans le | 
tube en croix pendant une demi-heure (à température ambiante), 1 
rinçage à l’eau distillée; nettoyage à l'alcool distiilé ; nettoyage à 
l'éther distillé ; et, dans le cas du benzène, nettoyage au benzène 
fraîchement distillé. 


Fig. 12. — Remplissage des tubes en croix. (cas des liquides). 


A partir du rinçage à l’eau distillée chaque opération était répétées 
trois fois, les deux issues A et B du tube (cf. fig. 12) étant bouchées à 
chaque fois avec des bouchons de liège préalablement nettoyés par 
immersion prolongée dans l’acétone technique, puis dans l’éther 
distillé. ‘5 

Le remplissage du ballon réservoir était effectué comme suit à 
l’aide du montage représenté sur la figure 12 : 

lorifice B du tube est rempli par une cartouche d’anhydrique phos= 
phorique, constituée par un tube de bristol bouché par deux tampons 
de coton dégraissé (par immersion dans l’alcool distillé, puis dans. 
l’éther distillé), le tout étant lui-même placé entre deux autres 
tampons extérieurs de coton dégraissé ; le ballon à distillation, 
préalablement nettoyé, suivant le cas au benzène ou à l’éther distilléà 
est rempli à moitié (environ 300 cm*) du liquide pur auquel sont 
ajoutés quelques grammes de sodium en râpures. 


7 


- LES CONSTANTES DE LA DIFFUSION RAŸLEIGH 249 


. L'appareil à distillation, monté après rinçage au benzène ou à 
Véther distillé suivant le cas, est mis en marche, le chauffage du 
liquide étant fait au bain-marie à l’aide d’une bouilloire électrique 

série avec un rhéostat de réglage. La tête de distillation, servant à 
achever le nettoyage de l'appareil, est recueillie à part (environ 
Lx à 2/10 du volume); le ballon réservoir R et le tube en croix sont 
alors mis en place, et un nouveau dixième du produit de tête est 
utilisé pour effectuer un rinçage final du ballon et du tube, puis 
rejeté. Le ballon et le tute sont enfin fixés pour le remplissage pro- 
prement dit suivant le montage figuré qui évite toute rentrée d'humi- 
dité; on a recueilli ainsi environ 150 cm° de benzène en 1 h. 1/2, et 
200 cm° d’éther en 1 heure, 

Les tubes ont été ensuite scellés sous vide à l'endroit des étrangle- 
ments À et B, le produit contenu dans le ballon réservoir R étant 
Æongelé par immersion du ballon dans de l’azote liquide. 

Enfa les tubes en croix ont été remplis par distillation lente sans 
ébullition du liquide de R, chauffé à température modérée par expo- 
Sition au rayonnement d’une lampe de 100 W, le tube restant à 
température ambiante. La première fraction était recueillie dans le 
piège P à titre de précaution supplémentaire ; le remplissage du tube 
{60 em°) durait de 3 à 4 heures. L'opération a été répétée initialement 


3 ou { fois de suite pour parfaire le nettoyage du tube; elle a été, . 


renouvelée à plusieurs reprises au cours des mesures et, en particu- 
lier, pour l’éther avant chaque série de mesures définitives. 

Le produit restant dans le réservoir R, éclairé par la radiation 3 650 
du mercure (isolée par.un verre de Wood), était visiblement fluores- 
cent; au contraire aucune trace de fluorescence n’a pu être décelée 
dans le produit étudié dans le tube en croix. 

% 
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F DEUXIÈME PARTIE 


MESURE DES FACTEURS DE DÉPOLARISATION ET DE DIFFUSION 


: La mesure des facteurs de dépolarisation p par la méthode de Cornu 
n'offre pas de difficulté particulière ; il y a lieu seulement de s'assurer 
que les diverses erreurs connues sont bien négligeables et de tenir 
compte au besoin de la légère polarisation de la lumière provenant 
de la lampe. | 
_ La mesure des facteurs de diffusion R peut être effectuée par des 
méthodes diverses ; celles qui ont été retenues introduisent des modi- 
fications de l’état de polarisation des faisceaux incident et diffusé 
dont il y a lieu de calculer correctement l'influence. 


Ve. 4l né :. M 
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D'autre part des corrections précédemment négligées seront intro= 
duites, en particulier pour tenir compte de l'influence des raies 
Raman sur les facteurs de diffusion et de dépolarisation mesurés, 
afin d'obtenir des constantes se rapportant strictement à la seule, 
diffusion Rayleigh. 

On établira done tout d’abord les formules générales nécessaires et 
Von calculera les corrections utiles avant d'aborder la description du 
montage et de donner les résultats bruts des mesures dont la diseuss 
sion et l'interprétation sont données dans la troisième partie du 
mémoire. 


CHAPITRE PREMIER 


Théorie des méthodes de mesure 
et calcul des corrections. 


Dans ce chapitre on va d’abord rappeler au calculer successivement 
les expressions générales des intensités et des dépolarisations de la 
lumière diffusée en lumière inei- 
dente totalement polarisée, en 
lumière naturelle et en lumière 
partiellement polarisée ; on éta- 
blira ensuite les formules parti- 
culières relatives au dispasitif 
optique utilisé; on indiquera 
enfin le principe du calcul des 
corrections de raies Raman et 
dans le cas du benzène la valeur 
de celles-ci correspondant aux 
données résultantdetravaux anté- 
Fig. 13. er : : 
Dans tout ce qui suit, Oxys 
étant le trièdre de référence habi- 
tuel : Ox direction d'incidence, Oy direction d'observation (fig. 13). 
le plan xOy est supposé horizontal et la désignation des directions 
de vibration v sera rapportée à ce plan. 


19. Expression des intensités des vibrations diffusées en lumière inci: 
dente totalement polarisée et en lumière naturelle. — La vibratior 


. . . er 2 . . = 
incidente V, d'intensité PRE donne dans la lumière diffusée deux vibra 


tions dont les intensités sont, avec les notations classiques (| 1}, p. 27) 


. Er - ie 
suivant Os : Me, suivant Ox : AU 
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La vibration horizentale H donne de même: 
: 1 Ç or 
suivant Os : Es suivant Oæ : + H°. 


- En lumière incidente naturelle, d'intensité totale 1, l’intensité 
diffusée dans la direction Oy est : 


E.. [ T NS PEAR K? + 3H° £ 
(1) A Le ne mel 
et la dépolarisation : 
IL — I — ” 
M Se pr TE er SEL UT 
(2) Be Tu _ TIR 


HOUAMNET RUE 
Bo A=Im+IR UE nf) 
2 
et H seule donne : 
; LE 
(5, 6) A(E)=5e +: =" (==. 


De (1)et(2) on tire : 


CONEEPCESTCES 


pion: 
ro) A)=2/G HET 
CON CRTOEZ nf): 


et par suite : 


Z e p AR LM FT 2—p 
Dust) Perles. RENE) Er 
/ ; RL TIR ARE ON ee? 
D (15, 16) inf) h=+/(5) 75 
» avec : : Do 
T 
(7 JE) 5 
4 d’après l'expression connue de la constante de Rayleigh : 
(18) pti (RE SE) : 


: 
pe « É 3 
… (n, nombre de molécules par cm°). 


ii j0 tr E 
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4 


20. Expression des intensités et de la dépolarisation en lumière inci- 
dente partiellement polarisée. — Soient Jy et Jx les intensités des 
deux composantes V et H de la lumière incidente. Si cette lumière 


est partiellement polarisée, on peut poser : 
(19) Jy = "dx (CE 20? 


Les composantes de la lumière diffusée à angle droit sont alors : 
provenant de la vibration verticale : 


nt zr\ p 1/3 e[F\2—e 
(20, 21) = n/(5) =+nf(e) 
provenant de la vibration horizontale : 


Gen ay nee. 


Derrière un analyseur placé suivant Oy et ne transmettant que la 
vibration verticale, on reçoit : 


! W n( “ra \+e 
(24) VI, += r/(5) et 
au lieu: de: 
I Te 2 
(25) II, +h=2/(2) + 


e 


en lumière naturelle. 
Derrière un analyseur ne transmettant que la vibration horizon- 
tale, on a de même : 


RSR plr +») 
(26) ei +is()E 
au lieu de : 

CE Es . HAT T 20 
(27) = += 7 /(5) 


en lumière incidente naturelle. 
Par suite en mesurant la dépolarisation on trouve : 


' 14032 (1 + np 


GP) PTT anti) 


au lieu de p en lumière naturelle. 


21. Expression de la constante de Lord Rayleigh en lumière ineidente 
naturelle ou totalement polarisée. — Soit B la brillance du faisceau 
observé suivant Oy, k la profondeur éclairée du fluide, E l’éclairement 
du plan s0y dans le faisceau incident de lumière supposée d'abord 
naturelle. 
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La constante de Lord Rayleigh est par définition : 


1e B 
(29) Re Er 

Soit, d'autre part, B; la brillance d’un diffuseur étalon de facteur 
“de brillance «5, placé en O à 45° dans le faisceau incident ; on a, éga- 
lement par définition de « : 


(30) Bo —4@E cos ï — «àE. 


Soit enfin K le rapport, déterminé par l'expérience, entre ces deux 
brillances : 


(31)  B/B=K; 


il vient, en combinant (29), (30), (31) : 


(32) R=ÿ, h 
équation permettant la mesure directe de R en lumière incidente 
naturelle. 
Si la lumière incidente est totalement polarisée et si l’on analyse la 
lumière diffusée, on peut considérer quatre facteurs à partiels définis 
*par le tableau suivant : 


F . . . , 
ë Vibration diffusée 


Vibration D CC 
incidente Verticale! Horizontale & 
ë VertietleNs ment ee Ly,i = XL Avi — ÿ 
FA . 
: Horizontale H . . agi £ PT Et à 


et écrire pour chacun d’eux des équations analogues à (30). 
On peut alors écrire, en lumière incidente naturelle : 


4 


RL Bs DEC cie ti) Ev UE (@r 2e t;)nEu 


1 


(33 ) Bo == avEy + anEx —= aË 


Les facteurs a, et an sont ceux donnés par l’étalonnage du diffuseur 
“en lumière incidente polarisée, sans analyseur sur le faisceau diffusé 
_(cf. première partie, chap. IN). 

D'une façon analogue on peut écrire pour le fluide : 


se 


4 
GD B—A RE, — AR + RE + (Ri + Ri)nEn] 
1 


2 dust g halbtine” 


OR TPE PT NN ET PU ETATS TND PPT TP PEU CRETE TOR 4 L 
1 ; ° J F 76 up. PERTE NP EN TT IE 
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Si la lumière incidente est naturelle E; — En E, d’où : 
(35) LEE = (ay = an) 


(36) | = + (Ry +R) 


Si la lumière incidente est partiellement polarisée ces formules ne 
sont plus valables et il faut alors faire intervenir les facteurs de 
brillance partiels du diffuseur ($ 23). 


22. Relations entre les facteurs de brillance partiels du diffuseur. — 
Les formules précédentes montrent qu'il est nécessaire de connaître 
individuellement les facteurs de brillance partiels du diffuseur, alors 
que seuls les facteurs àv et ax ont été fournis par l’étalonnage; on 
peut y parvenir par des mesures de polarisation auxiliaires de la 
façon suivante, posons : 


3 ___ ai %vTtæin _ (facteur de polarisation en lumière 
HUE Creer 20 cd # 
I iv Tu / _incidente naturelle. 

SANS rar rapport des facteurs de diffusion 
(38) ct" Ep mesurés en lumière incidente 

Ly Ly À Liv Ver 

‘ polarisée. 
30) PÈRE = facteur de polarisation en lumière 
RENTE incidente polarisée (vibration V). 

in facteur de polarisationenlumièrein- 
(4o) ES T0 — . GTR . . 

LH cidente polarisée (vibration H)(1). 


L'expérience donne ax, « (c'est-à-dire « et b), et a, c, d; l'interpré-. 
tation des mesures nécessite la connaissance de x, y, £, t. 
Avec ces notations les équations (37) à (4o) s’écrivent : 


y+t £ +t 
ÿ ARR RAP GR, d = — 


TRE dy T+y? 


soit cinq équations pour quatre inconnues, il y a une vérification, 
Les équations donnent : 


COR 2) = 
CONTE (44) lave 


(1) Noter que : désignant toujours la vibration dirigée suivant Ox, 5 > 1. 


h AN 
CES Ne 
F4 ANR AT 
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et la vérification est : 


__ €(r + d) + bd{(r + c) 
7) TETE TTETÉS 


Voir l'application de ces formules au chapitre II, 8 3r. 


23. Expression de la constante de Rayleigh en lumière incidente 


» partiellement polarisée. — Soient Ex et Ev — Ex les éclairements 


donnés par les vibrations H et V dans le faisceau incident ; l’analyse 


de la lumière diffusée par l’étalon donne : 


RO BI) Er -arlu (nuit + aiu)Ea 0 Es 
(47) Bit) —= av + aalh = (narv tai r)Bx Ex 
au lieu de : 

(48) | Bol) = En 

(49) Bot) = ciËu 


en lumière incidente naturelle. 
Le fluide étudié fournit de son côté des B'(1) et B'(1) proportion- 
nelles aux L’ et z' donnés par les formules (24) et (26). ; 
Si l’on compare les composantes l’ diffusées par le fluide et l'éta- 
lon, on mesure donc : 


(0): Rene : 
au lieu de : 
(32) K=+.— 
en lumière naturelle. 
On peut donc poser : 
: (51) K= x, 


le coefficient de correction : 
5 AREA CEA 
(53) Xi DU sun = Xi X8 


étant calculable théoriquement. , 
En effet, on a d’abord, d’après les équations (24) à (27): 


ré | ie 


(53) Re EP) Ur 
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Puis, d’après les équations (37) à (44) : 


b 
(54) a L (ay + on) av. 2. 
, 1 b 
(55) a=a (+) 
d’où : 
(56) CES LE A (1 + ci(r + d) 


RE TET EN TE Ce 


De façon analogue, si l’on compare les ?’ de l’étalon et du fluide, 
on peut poser : 


(57) K=YiK, 
avec : 
R; 

(58) Dee de 
et il vient : 

Va (pin) 
(59) XRIEI of Fe) 
etR 

1—+b {1 + cl(1 + d) 

(6o) | Lui T2 * nc Ld)  bd{1 + 0)‘ 


24. Détermination des facteurs de polarisation du dispositif photo- 
métrique. — La figure 14 représente schématiquement, dans le 
) plan æ0Oy, le dispositif photomé- 
trique utilisé pour la mesure 
absolue des facteurs de diffu- 
sion ; K, et K: sont deux cubes 
semi-aluminiés suivant une dia- 
gonale, T le diffuseur tare; le 
tube en croix et le diffuseur éta- 
lon sont alternativement placés 
en O (cf. chap. I). | 
Les cubes K, et K: modifient 
l'état de polarisation du faisceau 
incident et du faisceau diffusé 
d’une façon qui doit être déter- 
: minée. 
LES Soient Jx etJy = vodx les inten-* 
sités des composantes V et H de 
la lumière provenant de la source; après traversée du cube K, les 
intensités sont devenues J', et : 


(68) JE 


OST 


\ 
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r” étant le rapport des facteurs de transmission du cube K, pour les 
vibrations V etH ; soit de même r" le rapport homologue relatif à K:. 
Pour déterminer r' et r'” on peut utiliser la mesure de e pour deux 


- liquides, le dispositif photométrique étant soit enlevé, soit en place. 


En l'absence du dispositif photométrique on mesure, d’après les 


* formules (13) à (16) : 


2 — ; p 
Ê LE NN et Jr) 


en ne 1+p 


en négligeant pour simplifier l'influence très faible de la polarisation 


- de la lumière de la source (cf. $ 24 bis). 


PPT ACT RU ERROROR CTP PR M 


Mt. tte dei ln ze 


Lorsque le dispositif est en place, on a : 
a) à la sortie du tube en croix : 


; ’ 2 A0 à Fe ve p 
BE (62) I; —A'nor’- ne (63) J; = À mi 
“ PÆrTEEE = ee NT EP) 
04). 7, à no7 Er (65) LES Hé 
b) après traversée du cube K, : 
Ÿ ere RAT RENE 
(66) Ke AMrr ie, (67) tes Ar ue 
“1! EEE p 
NET res (9) rar 
on mesure donc : 
k ix + éx SA nor'p + p pa pit 4 nor) de 
(70) PR Pi nor /(a — p) + r7p — 2m pr (1 — Tor) 
V H 
Posons : 
(71) À = p"le ds 
la relation (70), donne, pour deux corps de p suffisamment différents 
(benzène, éther) le système : ) 
20077" + (1 — 007)" pi 1 + 107" 
72) an" ra + (1 — nor)". loge = 1 + No 
d’où : 
Le 1 + 07 
(78) ; PET 2h07” + Mpa(t — Mo) 
PAC L 
: , h1p4 Pet À509 
(74) NO — 512 — pa) — (2 — pi) 


94 bis. Détermination de n0. — Elle est effectuée par la mesure de la 
dépolarisation apparente d’un même corps, d’abord avec la lampe en 


PPS TRE | Gba TT. LL 
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position horizontale (position normale), ensuite en position verticale 
(le reste du système est de révolution autour de Ox). 

Quand la lampe est en position horizontale, Jy — nom et l'on 
mesure, d’après la formule (28) : 


où ac (1 + r6)0 
(15) ne. 
Quand la lampe est en position verticale, Jy = et l’on mesure : 
r (x + n)p 
(76) Ps la — To)0 
d’où : 
Pu 2 — (3 — ro)o 
(77) T—= 


p, 200 +(1— n0)p 
et, en posant #4 —p,/p, : 
heat: 
8 TS 
(78) re 


relation déduite de (77) compte lenu de (75). 
On voit qu'il y a avantage à utiliser un corps de p 1 (éther) et 
dans ce cas : 
Pn 1 
L — © — 
(78) ne 
Ces formules permettent de tenir compte de l'influence de 9, sur 
les mesures de p, en particulier pour la détermination de r' et r". 


25. Comparaison directe des intensités diffusées par deux corps en 
lumière incidente partiellement polarisées. — La comparaison directe 
des intensités totales diffusées par deux corps a pour objet de déter- 
miner (1 + 2);/(1 + &), indépendamment des mesures absolues effec- 
tuées par l'intermédiaire du diffuseur étalon. 

Cette comparaison peut se faire séparément entre les composantes 
et : de chaque corps, si p4 et p sont connues par mesure directe. 

En lumière naturelle on déterminerait ainsi, soit : 


LORS soit: (80) dre 
soit encore : 
1 
(81) dy — 
et l’on en déduirait : 
(82) Dre RU 


ar 


LA 


A : 
ù 
, 17% 
3 a 
“ 
7 
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- par les relations : 


83 P. 9 = yo: ùe fs 
4 ) ORER 4 re je es 
: “+ pa pr 
(84) Pia = Ye pa Tes 
2 1 + pa 
169 Dis — W4,0.02: É RER 


| qui découlent immédiatement des formules (1) et (2). 


En réalité les mesures sont faites, à l’aide du dispositif photomé- 


“trique, en lumière partiellement polarisée ; dans ces conditions on 
mesure ; 


€ 


(86) plz 


soit, d’après les formules (2/4) et (25) : 


1 + po fa n{2 — à) + p: 


ANT ROLE anni Pal Pa 


au lieu de : 


4 


\ 
ÿ 


(79) MER TER A 
d’où : 

ga ps) pi 
(87) p A2 —p:)+Pe 


formule qui donne la valeur cherchée de © à reporter dans la 
formule (83) ; 


soit, d'après les formules (26) et (27) : 
4 AS ON pas TE Pa A 
(85) po=i=h. ei 


4 
Ê 
È 


ADD, et 


A 


A PAT 


“sites lé. dh fu: 10.dtlbest 


au lieu de : 


CS NC POP NT ei 2 
(80) MR à pat Pis 
d'où : 
(89) Yi 2° die 


valeur à porter dans (84). ; Fe 
Si l’on compare |; à 2, il y a lieu de tenir compte des pertes diffé- 


rentes introduites par le cube K, ; dans ce cas les formules (66) à (69) 


donnent d’abord : 

1 Arr Le RATE &- PT RS RE P 
en posant n = "or", et : 

(or) it — À"nor" : .: + HAN : es "UE De 


NET PAT 


PA TN ER PTS ARC UR o 2 CULRE EE AL 
TEA v PA 4 k . ME. 


(92) Da = 
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on mesure donc : 


in Dé 1 + p2 n(2 — pa) Æ pa 


None Ve PA 1+n 
au lieu de : 

(81) DS ACL ARE EE 
d’où : 


(93) 04,2 Pa n(2— p4) + ps 


formule qui donne la valeur cherchée de w à reporter dans la for- 
mule (85). 


26. Influence des raies Raman sur les intensités et la Cépolarisation 
mesurées en lumière filtrée. — Lorsque la lumière diffusée n’est pas 
analysée au spectrographe, les raies Raman transmises par les filtres 
modifient les intensités et la dépolarisation d’une façon qui, au moins 
dans le cas des liquides, n’est pas négligeable. | 

Il faut donc évaluer l’erreur qui s’introduit de ce fait pour en per- 
mettre la correction. 

Pour simplifier on supposera la lumière incidente naturelle, ce qui 
constitue une approximation légitime pour l'évaluation de cette cor- 
rection. : 

Les filtres colorés peuvent être placés soit sur le faisceau incident, 
soit sur le faisceau diffusé, soit, pour les filtres composés, partie sur 
l'incident, partie sur le diffusé; on considérera donc ce dernier cas 
d’une façon générale. 


1° cas. — Lumière incidente monochromatique. — Soit }ÿ une 
radiation incidente d'intensité initiale J, et qui devient, après tra- 
versée du filtre F' (fig. 14) : 


(94) ne 


Le rayonnement diffusé comprend : 

a) la raie Rayleigh et le fond Cabannes-Daure de X voisines de 4, 
d'intensité I + 5 —Rodo (à des facteurs géométriques près) et de 
dépolarisation Po —= 40/0; c’est ce qu’on cherche à mesurer: 

b) les raies Raman déplacées dé =; (j—1, », ...) (), d’inten- 
sités 1 + :=rJ; et de dépolarisations p, —i;/I,. 
Ce rayonnement est filtré par le filtre F” de facteur de iraismies 


sion +} et reçu par le système photographique P (objectif + film), 


0) 0 


(:) Pratiquement seules les raies négatives sont à considérer. 


ALTER 2 Me : 


> 
ï 
% 
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dont le facteur de sensibilité apparent est sy ; la lumière finalement . 
active est donc composée : 

- a) d'une fraction Rayieigh donnée (à des facteurs constants près) 
‘par : 

E. 

nm ‘ RO TCr . 

(95) În + 28 = Rodotoso = Lo + do ; 


# 


b) d’une fraction Raman donnée (aux mêmes facteurs près) par : 
‘ee jen n 

+ . . LA LA 

(96) RON PES bat —- = Ÿr,. dr .S$; 

14 F— | 4 

-en posant pour simplifier s;j—=s, et notations analogues. 


En réalité il faut distinguer les composantes I et : dans chacune 
“de ces deux fractions ; or d’une façon générale : 


(97) HR ER CRU Le) CR 
‘ou, en posant pour simplifier l’écriture R; = R* : # 
(97°) R—R {1 4) Pis: 


On peut donc écrire : 


(98) Ro=R(1 + po) 
3 et : 
» (99) TAC R5): 


Par suite les composantes I et z des fractions Rayleigh et Raman 


sont, compte tenu de (94) : 


A TT. 
+ R l à h b —R;7,7 50 x (100) 
ayleig FE 
1 Lo —0oRoT T0 S0 (101) 
E- 
7 
£ x pets 
é L=r;15,s : (102) 
à Raman & or PRE T2 0) : 
LE nn LU HS A (108) 
| 
» Lorsqu'on mesure la composante I totale du rayonnement diffusé, 


n obtient donc, au lieu de la quantité J, cherchée, la quantité : 


n 
à ; X , y à k. Ce 
(104) VE Te LE Ron +Drns 
Le” x # 4 
par suite : 
\ - n n F. 20 
I DE D À j Si 
Cort | Le = à - Gr ME AT TSF 
ne) Jo 7 : lo à r R, Fo vd 
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ne vi à = LR RATE AN UE SPP OMR ES À pt LT de: 


LA 
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Pour la composante & on obtient de même, au heu de ? : 


L1 n 
G . A. LE LINE 
(106) EI + Vi = poRo 47080 + 2,077; 
1 1 
et : 
n n É te 
J Ÿ y DE Rp 594 1 
(107) F=Ii+ Br + Dire ter cm 
1 n 0 


La mesure de p donne enfin, au lieu de», : 


\ 


* 
ARRET ARE RU à 
1 + No a dt 
Ê fo m To 59 
8 Re Lo Lo 0 
(108) RE np LC PEUR VO 5° n 
L (NET Sj 
I RS 


A ou, comme les sommes sont petites par rapport APTE 


n “4 nt 
Q PI ENER o 
108” — © 1 — (—2)24,2.2% 
( ) po 2 Po R, To So 
ou ps peut être remplacé par p dans la somme. 
= En pratique les tables donnent r;/R, (intensité relative totale de las 
raie Raman par rapport à la raie Rayleigh correspondante); ül 
convient donc de tenir compte des équations (98) et (99) dans (107), 


(108) et (108'), en y remplaçant r,/R par sa valeur, c’est-à-dire : 


* 
Tj LE pos T 
(09) RE K 
d’où finalement : 
1 HS L sj 
(10) RTE Cie nre 
i 1bo 9 75 
0 À T 
(ii AE PTE 
1 + = 
— r m 
(112) oi AU RD tj 28) 


équations dans lesquelles p, peut être remplacé par p au second 
membre et qui donnent I, # eto, en fonction des quantités mesu- 
rées I, z et p, lorsque la lumière incidente est monochromatique: 
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» 29 cas. — Lumière incidente complexe. — C'est le .cas général, 
soit que la source émette des raies distinctes, soit qu'elle émette un 
pectre continu : en pratique la source (lampe SP 500) émet des raies 
hstinctes, mais élargies et superposées à un fond continu intense. 
POn supposera simplement des raies distinctes, le passage au cas 
das fond continu étant immédiat, «et cette approximation étant suffi- 
Sante pour lecas actuel. 

- Soit donc une radiation incidente de longueur d'onde }4, d'inten- 
site initiale J;, réduite, après le filtre F', à 


gs) ADR ER EE je 


- Elle donve en diffusion une composante Rayleigh (os Rorrte dx) 
& des composantes Raman {o;; r;x *,.3;) qui conduisent comme ypré- 
£édemment aux composantes actives suivantes : 


4 
; lo = Rox.dx.t, ke Toy + S0, (114) 
Rayleigh 4 4 
Lo, = PoR pp ed Te» To -S0sE (115) 
(Li, .dxet. tr! 116) 
Ù berge dr te Tiger (1x6) 
< Raman à. 
Rs e re , 1 
; Le Pline dre Te Ti ynSjit (1x7) 


puisque po est pratiquement indépendant de X et que toutes Îles raies 
Raman homologues (de même y) ont même dépolarisation p,, indé- 
Donrent de la radiation excitatrice Ày. 

Dans ces conditions la mesure de I totale donne : 


+ 
» 


: k=m j=n k=m k=m j=n 

(118) EN x hot Zi + 2 Zu 

L k=0N7—0 É—0ÿ=1 

2 les termes successifs sont : le Rayleigh de X, le Rayleigh des 
DAUEETE ..., mj)et tout le Raman des X{k#— 0, 1, ..., m). 


Or on cherche 1,0, relatif à da radiation principale transmise par 
les filtres ; on peut donc écrire : 


Mais, d’après la formule de diffusion (cf. HIe partie) : 


D PRE 7 bete ve OUT EP 
R=—. Ni ( à 1) d 6 — 70 


= 
D 
Ce] 
D." 4 


db DAS LES" 


= 


( 


à 


/ 
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il y a avantage à faire apparaître dans R les termes dépendant de À; 
soit À-*et un peu (u?— 1), en écrivant : 


(122) 


car le premier facteur ne dépend que de 7 (c'esi-à-dire de la fréquence 
Raman 4, considérée) et reste le même pour toutes les radiations Àÿ$: 
alors que le deuxième ne dépend que de X, c'est-à-dire de la varias 
tion de R en fonction de }. Le premier facteur est donné par les 
tables (ou peut être mesuré dans des expériences auxiliaires) et le 
deuxième est, d’après (124) : È 


R# 
- Ri 


Ro, 
Ro,u 


RM CU TRE 
Roo Rox 


1 
= Ro 


7 


R ARS à PE Ÿ 
(123) LT En 
À (vo — 1 Àg 


En reportant (122) et (123) dans (120), il vient : 


ET ee 


relation qui renferme quatre catégories de termes : 
19 ceux qui ne dépendent nide k, ni de 7 (seulement de x), 
2° ceux qui ne dépendent que de , 
3° ceux qui ne dépendent que de }, et 
4° ceux qui dépendent à la fois de 7 et k. 
On peut donc écrire : 


(241) 


2 
x — I 


ps — 


)o 
Àk 


Jx 


Je Sj,k 
Ji = 


S0,0 


(124) 


1 


Too = ÉoËk EE à 
avec : 
\ I On Ï Ya 
(125) É—= — s — 
(po — 1} 0 S0TOTO 
9 n 
(Bx —1) ; 
(126) dy ji JT 
k 
: Le I Tj Gj Pi 
12 (dE ST ere LATE 
fo RERO RS TEE (x 4 Rs) 
2 ” 
(128) je = S 6e Tj,k 


en remarquant que : 


(129) 


si AY 


” 


ÿ Vj,k —= Vo, — AY; 


(= l; 2, E* RE 


; sont les fréquences Raman (Av, — o donne la raie Rayleigh). : 
De la même façon on peut écrire : $ 


2 4 ’ rn 
(130) Lou. (px) ONG JET te sx 
6,0 (aies M NU ro \ re DE 


Co = —3— |. - ARR LR 
(Wa LE po 


Le 2 7 
(ui — 1? nm 
Ge & (M PRET The Èr. TM 
Àk 


.k=m Ç 


= = 1 + Sac, ss DAS DAT 


ki k—0 j—1 


on peut remarquer ici qu’en. général la première somme est. 
La que | a filtres isolent une seule raie, ou plus | 


e rmes  . 2e Fun de la somme De On peut done 
simplement : | 


RM NI=EN 


= +) DE 


1 RO" € j = A1 l 


FR “ “AE 
une un tout à fait snalague le calcul de z total donne succes- 


JE Que EN 


km en k=m j=n 


Suns dur ES 


k=Û j—Ù ? k=1 EVIL 
nr 


DES 2" L0,k DE ik 
HT 4 +YE+ 10,0 
mr 


210,0 po lo, 


Eo 
=> ere 


1e D — EU 


2% 
EE L LE 2 M Ve pjÉjEjuee 


40,0 
; REV 1 


DE CRE LA 


NAME RE HE ie af à) NS pe tn dE à a sa 


Fit 
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Enfin, on obtient d’après (134) et ET pour la dépolarisation : 


D ouvre 
Le 00710 Pl à 


26 brs. Calcul des corrections Raman pour le benzène. — Les données 
expérimentales concernant les intensités relatives 6, —r;/R, des raies 
Raman par rapport aux raies Rayleigh correspondantes sont aussi 
rares que discordantes. 

Le tableau suivant relatif au benzène (*) en est un exempie. 


Intensités et dépolarisations des raies Raman du bensène. 


L 000: 5; 
An RTE TS nt I ET 2 oo 
(*} (?) (°) (°) w) (5) 
Fe ; 2 TE 1528010079 0,44 | 95 
850 0,5 — 0,93 1,9 0,21: == 
992 10 5 10,9 9,2 k4,2 5 
| 1 130 4 1, 2,4 4,5 0,5 98 
lu lus ia tas al 
3 047 1,129 88 
| 3 062 Le 7 7 LP 1,57 30 
| 


1) Capanxes [1], p. 307, d’après Davre. 

2?) Daure. Ann. de Phys , 1929, 12, 375. 

8) Carezz1 et Wenrs Z{s. f. Phys., es 16, 236. 
4) Dar, /nd. Journ. Phys. , 1994, 9, 189: 

5) Rao. Zts. f. Phys, 1935, 99% 54. 
6 
) 
7 
1 


Simons. Comm. Soc. Scient. Fenn., 1932, 6, 13. 
Kouzrauscn. Der Smekal-Raman Effekt, 191, 119. 


{ 
{ 
\ 
{ 
{ 
(*) Higsen. The Raman Effect, 1939, 223. 


=> 
Il est donc pratiquement impossible de calculer avec les donnée; 
actuelles des corrections Raman vraiment significatives. ë 
Pour avoir une idée toutefois de l’ordre de grandeur de ces correc 
troms, onia admis pour un spectre Raman, simplifié par condensatia 


en quatre groupes de raies assez voisines, les valeurs approximative 
suivantes établies principalement sur la base des valeurs de Daurs 


(*) Les données analogues font défaut pour l’éther. | 1 
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Spectre Raman condensé du bensène. 


; J se A F 3 & 

s AN) CNE 700 1 000 1 00 3 050 
Mc. : 0,00/ 0,007 0,00/ 0,010 
; 8 

_“MNCTIONERE 0, 0,0 0,8 0,5 


. De même le spectre de la lampe, et par suite du rayonnement 
Rayleigh diffusé, a été condensé en 6 bandes limitées aux longueurs 
d'onde 3 500, 3 900, 4 200, 4 600, 5 300, 5 650, 6 100 qui transportent 
les énergies relatives suivantes : 


Spectre Rayleigh condensé de la lampe (SP 500) 


k — 2 — T1 0 +1 + 2 + 3 


Re 60 LL 050 356 H 900 5450 5800 
D. 000.100 00,195 00,237 ed Ti8 0,187 0,189 


- A partir de là des tableaux à double entrée ont été établis don- 
nant v;xe8;x, 5,2 en fonction de j et 4 pour chacun des filtres 6J, W47, 


W62, W21, valeurs à l’aide desquelles les quantités £ figurant dans 
les formules (124) à (139) ont été calculées pour chacune des combi- 
“maisons de filtres utilisées. : 

D Le tableau VI réunit les résultats des calculs ; on voit que les corree- 
tions, essentiellement variables suivant la radiation, la vibration et la 
Dose des filtres, sont loin d’être négligeables au degré de pré- 
*cision recherché. 


e 


Tagz£gau VI 


Corrections Raman pour le bensène. 


I/To,o t/ 0,0 

1,022 1,019 

\ 1,013 1,009 

l 1,019 1,017 

| W62 — 1,015 1,01 

{ — W6> 1,004 1,005 

Il _ 6J + Wz2x — 1,015 1,008 

. 5 800 A GT | War 1,016 1,010 

— ôT + War 1,048 1,030 
LL PERMET Re EEE 


RE 


ne 


communes. 


"(4 SA DS) VE LR DE à 2! fes € TH TE EEE 1T 
i 12 LEP ce EU PR 
TETE 
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Des données plus exactes sur la diffusion Raman seront donc: l 
nécessaires pour interpréter correctement les mesures relatives à la. L 


diffusion Rayleigh. 


CHAPITRE II 


Montages optiques et détermination des corrections. 


Le même montage général a été utilisé pour les mesures de p et 
de R et les corrections qu'il introduit dans chaque cas sont en partie 


27. Réalisation du montage. — Le montage complet tel qu’il se 
présentait pour les mesures de R est représenté en projection hort=s 
zontale sur la figure 15 et en perspective cavalière sur la planche HE 

La source S est constituée par une ouverture rectangulaire den 
2 X 1 mm à bords nets (lames de rasoir soudées) découpant une 
région uniforme dans l’image (agrandie deux fois environ) de las 
colonne lumineuse d'une Lo à vapeur de mercure L (SP 900), 
projetée par le condenseur l (D — 82 mm). 

Le faisceau est repris par l’objectif O, (obj. Krauss de 5o mm dem 
foyer à VIRE 8 ne diaphragmant pas le faisceau issu de l) qui en 
forme une image S' agrandie quatre fois environ au centre du tube 
en croix X contenu dans la boîte thermostatique U. + 

La température de celle-ci peut être maintenue constante à oc1 près, Î 
de 20° à 50° C grâce à un thermomètre à contacts commandant, par 
l'intermédiaire d’une série de relais visibles sur la planche HI, Ie 
passage du courant dans des résistances chauffantes placées sous la” 
boîte U (et aussi sous le ballon réservoir R dans le cas des liquides) ; 


5) celles-ci donnent naissance à un courant ascendant d’air chaud qui, à. 


travers une série d'orifices percés dans le fond de U, vient baigner le. 
‘tube X et s'échappe lentement par les ouvertures supérieures. | 

Le faisceau diffusé à angle droit est photographié à l’aide d’une! 
chambre Ch munie de l’obturateur Q et équipée d’un objectif à à court 
foyer O: (obj. « Cinor » Berthiot de 20 mm de foyer ouvert à f/1,5). 

_ placé derrière le système polarimétrique constitué par le prisme biré- É 
fringent W (Wollaston en quartz de 20 mm de côté) et l’analyseur G 
(prisme de Glazebrook de 13 mm de côté) porté par le cercle divisé Ci À 
(cerele de 20 cm, divisé sur argent, deux verniers à la minute). 

Des disphragmes À, A' Aus la lumière parasite sur le faisceau 
incident; le diaphragme A" placé à la sortie du tube sur le diffusé 
permet de limiter l'étendue observée du faisceau. 

Ce dispositif est utilisé pour les mesures polarimétriques. 
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P£aNcHE II. — Vue du montage pour les mesures de diffusion Rayle 
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Pour les mesures photométriques le montage est complété par 
adjonction d'un petit banc optique coudé à angle droit portant les 
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travers le coin photométrique Q, une image S" de la source S surle 
diffuseur tare T (dépôt de magnésie). 

Cette image est renvoyée dans la direction d'observation par un 
second cube faiblement aluminié K:, après traversée des lames absor= 
bantes étalonnées L, L' qui permettent, avec le coin Q, d’égaliser les. 
brillances de la tare S” et de l’image de mesure, constituée alternati- 
vement par le faisceau diffusé dans le fluide (fig. 15 en haut à gauche} 
et par l’image S’ projetée sur le diffuseur étalon E substitué au 
tube X et affaiblie par les lames absorbantes placées en L’(fig. 15 em 
bas et à droite). | 

Une cuve à faces parallèles c (longueur 30 mm), suivant les cas. 
remplie de benzène ou d’éther ou laissée vide (cas des gaz), est inter- 
posée soit sur le faisceau tare entre K, et T, soit sur le faisceau inci- 
dent entre O, et K;, afin d'assurer dans tous les cas l'égalité des” 
chemins optiques et de compenser les pertes par réflexion sur les 
regards d'entrée et de sortie du tube. 


28. Réglages préliminaires. — Le réglage initial consiste à placer 
tout Le dispositif optique dans un même plan horizontal, à assurer las 
perpendicularité de la direction d'observation (Oy) et de.celle d'inci-. 
dence (Ox) et la collimation de l’ensemble, enfin à régler le dispositifs 
polarimétrique (ef. [1], p. 99). | 

L’horizontalité du dispositif a été facilement obtenue à : mm près 
par rapport au plan de Fa table portant le montage. 

La perpendicularité des axes Ox et Oy a été réglée à l'aide d’une 
équerre optique substituée en O au tube X et en centrant simultané=. 
ment sur le faisceau réfléchi (diaphragmé à quelques millimètres" 
en A’) le diaphragme 4" et le diaphragme d'entrée du Wollaston : 
Ferreur totale est inférieure à 2 mm. sur la distance de A! à W. 

(230 mm), soit %0'; l'erreur probable estimée de ce réglage est: 
de 5’ à ro’. De 

Les positions correspondantes des supports à vis calantes de la 
boîte U et du cercle € ont été alors fixées et repérées par rapport à la 
table. | tas # 

Le réglage du dispositif polarimétrique est ensuite obtent unique- 
ment à l'aide des commandes individuelles et indépendantes dont 
sont munis le Wollaston W et le Glazebroock G par rapport au cerele. 

L'autocollimation de ces deux pièces a été obtenue à mieux que 
1 mm sur le même bras de levier, correspondant en particulrer à 

_ un défaut de parallélisme des arêtes du Wollaston et du faiseeau 
incident inférieur à 10’ (e. p. +2’); les défauts de taille du prisme 
sont du même ordre. 
Le réglage de la verticalité de la direction de dédoublement de 
Biréfringent à été effectué par l’observation en lumière verte d'un 


TRANS Fe à 
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cheveu tendu par un poids et placé à 30 cm de l’œil ; dans ces condi- 
tions l'observation est très sûre et d’une grande sensibilité ; l'erreur 
de réglage estimée est inférieure au quart de l'épaisseur du cheveu, 
-soit 0,03 mm, pour un dédoublement total de 5 mm environ; 
l'erreur correspondante sur l'orientation du biréfringent est infé- 
- rieure à 2’. £ 

… Enfin le réglage du zéro du cercle divisé (8— 0° pour l'extinction 
“de la vibration 1), fait de la façon habituelle en affaiblissant la vibra- 
tion : avec un nicol interposé devant W, a été assuré à mieux que 


.4' environ; ce régiage n’a d’ailleurs pas besoin d’être très précis, : 


l'azimut d'extinction étant éliminé par la symétrie des mesures 
(cf. chap. ID). 
* L'ensemble de ces erreurs n’a qu’une influence totalement négli- 
… geable sur les mesures de p et de R ; la plus importante, qui est celle 


résultant pour p du défaut de perpendicularité des axes Ox et Oy est 


en effet, d’après la formule connue ([1], p. 94) : 


et) = (2) + (1 — p) cos? 


» inférieure à : 


+ et par suite encore négligeable devant les erreurs accidentelles des 


… mesures. 


? 
+ 


ë 
È 
Al 
# 


* 29. Facteur de polarisation de la source. — Celui-ci a été déterminé 
+ par application de la formule (78) en comparant les facteurs de dépo- 
 larisation p, et p, de l’éther mesurés par la méthode de Cornu 
- (chap. IT) dans les deux positions horizontale (position normale) et 
” verticale de Ja lampe. 

Trois déterminations partielles bien concordantes résultant de 
16 mesures (série O) en lumière totale ou avec filtre 6J sur le faisceau 
incident donnent : 


ANR NAT E A RNA en SL ca 


o-== 0,9926 = 0,005 e. p. 


correspondant à une proportion de lumière polarisée de Pordre 


de 0,35 o/o. 


ë 


» la dépolarisation vraie de la valeur observée px. 


30. Facteur de polarisation du banc photométrique. — C'est surtout 
le facteur n—70r! qui est intéressant, les comparaisons #/l> où r 
interviendrait n'ayant pas été retenues. 


jdn le ‘hi tte bn dt 


Ap ro (1 —p) << 107! (B—E<+30) 


L'introduction de ce facteur dans la formule (28) permet de déduire 


filtrée : 
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La série B servant à la mesure des densités des lames absorbantes 
(ef. [re partie, chap. Ier, $ 5) a déjà donné une valeur du rapport : 


de 
H 


relatif à la lampe HP 500 en position verticale. 
Pour celle-ci les mesures photoélectriques et photographiques 


— = 10" = 0,880 + 0,0005 e. p- 3 


(série A) préliminaires avaient donné, par la même méthode (compa- 


é re à ; : 
raison des densités D’, et D), 0 = 1,003 + 0,0005 e. p., d’où : 


riz 0877 10,001, 


À titre de contrôle une détermination indirecte, moins précise, a. 


êté faite par application de la formule (74) en comparant les dépola= 
risations de l’éther et du benzène mesurées d’une part en l'absence du 
banc et d'autre part avec le banc en place. 

D'après les 19 mesures effectuées (série Q) en lumière totale ou 


n — 0,004 dde ÉApE 


r=0,860 0,029 e. p. 


FA 


Cette valeur, bien que peu précise, est en accord convenable avec” 


la précédente qui peut donc être adoptée. On en déduit le rapport des 


 intensités des vibrations H et V dans le faisceau incident, à la sortie. 
du cube K, : 


n—= 0,870 + 0,001 e. p. (!) 


C'est ce facteur qui ‘intervient dans les formules (53), (59), (87) et. 


(93) donnant les intensités vraies en fonction des intensités observées. | 


31. Facteurs de polarisation de l’étalon. — L’étalonnage du ei 


étalon (I'° partie, chap. If) a donné à et b — an/ay ; il reste à déter-. 


miner, d’après les équations (37) à (44), les rapports à, c, d pou 
nr les facteurs de brillance partiels. 
Ces rapports ont été déterminés directement par des mesures de? 


absolues des facteurs de brillance eux-mêmes. 
Deux séries de mesures ont été faites, l’une au cours dès mesures. 


(t) Comme il a été déjà indiqué les valeurs D, — D, n’indiquent aucune. 


- variation appréciable de x en fonction de À. 


polarisation (méthode de Cornu), donc indépendamment des valeurs. 
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principales (série N), en lumière incidente faiblement convergente, 
Pautre après le second étalonnage (série X), en lumière incidente 
arallèle. Il y à d’ailleurs lieu de tenir compte de ce que la valeura : 
Die diffère légèrement de a par suite de la faible polarisation de 


la lumière incidente; on trouve facilement que la formule (45) doit 


être remplacée dans ce cas par : 138 
Us) gr MU + 4) + bali + 0) | PT 
É = mi +d)+é(+e 
de même lorsque le banc photométrique est interposé on observe: 
re | : FA RSS 
F, Eu LAS n17 nor'y + À 
@5 ) ‘ ES UE no72 + £ j 
28 MONER 
Au lieu de a—(y + t)/(x + #) en lumière incidente naturelle. 7 20 


"y 


… Pour la série N, 0 —0,9926 + 0,0005 e. p.($ 29); pourla sérieX, : | 
là valeur n, observée dans le faisceau réfléchi latéralement par le 5 
prisme PAbg 3Yestmi==0;087-+ 0,0017"€ p. (!): PAU 
… Avec ces valeurs, le calcul de a' par la formule (45°) donne les 


résultats suivants : 


Ë 6J + War W62 6J + WA + 
D Série N: a! 0,8938 08978 0,9235 ES 
£ OC = 0100945 07 -EV0/0090 + 0,008 AA “à 
4 . 7 r F | “ À ; 
& Série X : a, 0,879 vou HS { 
à RTS 
4 DEC + 0,0033 — 0,0007 | Lucie 
F | ; j QUE 
1 La moyenne des O — C s'élève à + 0,0007 seulement pour les Re 


mesures faites dans chacune des deux séries (W21, W43) et + 0,0016 
ré L 3e ,1 2 \ 
pour l'ensemble des mesures (W62 y compris). L'écart moyen pour 
l'ensemble est + 0,004. La vérification s'effectue donc de façon très 
Isatisfaisante, si l’on remarque que la comparaison fait intervenir Les 
TS « > . là ! 
“déterminations indépendantes de 5 constantes distinctes (%o, @’, b, 
6 d) nee. 
“ Les valeurs finalement adoptées des facteurs de polarisation de 
J’étalon sont réunies dans le tableau VII. Les erreurs probables indi- 
3 ñ . . , . RO 
‘quées résultent en partie d’un calcul défini, en partie d’une estimation 
él” | 
pitt large. 
(1) Je remercie M. A. Dollfus à qui je dois cette détermination, ainsi | 
es mesures directes de la proportion de lumière polariséé 


faites visuellement avec 
en excel- 


ue quelqu 
iffusée à angle droit par l’étalon. Ces mesures, 
n polarimètre de Lyot, sont, compte tenu des erreurs probables, 


lent accord avec les mesures photographiques. l 


À PINS RER PER TRS SEEN PT à = À 4 en 2 a RATES Le au À s 
"4 ATREUE, AA TPALeT l Lo ed en) ste 
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Tagzeau VII 


Facteurs de polarisation adoptés pour l'étalon. 


Wet W62 W43 
b 0,886 0,888 0,914 
SA = AT mL) 
c 0,672 0,680 0,710 
ES Sp CU 
d 1,198 1,200 1,212 
SPAS = ah v) = 


Ces valeurs permettent de calculer les facteurs de brillance par 
tiels x, y, £, {, ou plus précisément les coefficients caractéristiques 
correspondants %,,et X,, qui s’en déduisent, par les formules (56) 
et (60), compte tenu de la valeur de n obtenue au & 30. 

Les valeurs de ces coefficients sont réunies dans le tableau VIH; les 
erreurs probables sont aussi déduites de celles du tableau VH. On 
voit que ces coefficients sont déterminés à 1 ou 2 millièmes près. 


Tagzeau VIII 


Coef ficients de correction y, et y, adoptés. 
. Xa, Ka; 19 


Woir 
ja 1,0211 
[ me 19 
Le 1,1326 
. SEM 


Les coefficients correctifs complets y; et xi, qui font intervenir e 
- seront calculés par la suite pour chaque cas particulier. 
CHAPITRE I 


Mesure des facteurs de dépolarisation. 


Le principe de la mesure du facteur de dépolarisation par la 
méthode de Cornu et les causes d'erreur possibles ont été extensive- 
ment discutées d’abord par J, Cabannes [1], et plus récemment par 
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L. Volkmann [18], qui en a signalé de nouvelles ; il semble que tout 
ut été dit sur ce sujetet je n’y reviendrai donc pas, sauf pour montrer 
omment les diverses sources d'erreurs connues ont été évitées dans 
es mesures actuelles. 


. 32. Principe des mesures. — Soit 9, l'angle de la section principale 
le l'analyseur avec la direction de la vibration horiz ontale lorsque les 
Mbrations z et [ séparées par le biréfringent donnent deux images 
identiques ; le facteur de dépolarisation p est donné par : 


És40) p'—=ts 0 


+ En pratique on a toujours déterminé les quatre positions symé- 
fiques d'égalité +0, + 7, afin d'éviter toute erreur de zéro et d’ac- 
#roître la précision. 


- 33. Exécution des mesures. — Le montage a été décrit dans le 
Æhapitre précédent ; pour les mesures de p le banc était enlevé. 

= Chaque mesure comportait 8 poses réparties symétriquement .de 
façon à encadrer les angles d’égalisation présumés : la figure 16 
montre l'aspect du champ non diaphragmé (a) et la région des images 
#lélimitée par Le diaphragme A"(b) telles qu'elles ont été le plus sou- 
vent utilisées (Planche IV). 

La durée des poses en lumière totale variait de 1/10 de seconde 
Do. f/1,5) à 6 heures (Air, f/2,8). 

- Pour les liquides les mesures ont été faites également avec des 
filtres pour mettre en évidence la variation spectrale de p. 


ï 


34. Dépouillemint des images. — L'extrême exiguilé des images 
@btenues (0,2 X 0,4 mm pour les images diapbragmées) n'a pas 
Permis de les mesurer de façon satisfaisante avec le densitomètre 
Mtilisé lors des étalonnages. 

» Il a donc été nécessaire de constituer un microdeusitomètre spécia- 
lement adapté aux mesures actuelles. Une solution commode a été 
trouvée dans l’utilisation d'un grand microscope photographique 
(« Panphot » de Leitz) convenablement modifié par l’adjonction 
derrière l'oculaire d'un prisme renvoyant le faisceau latéralemeut sur 
un écran percé d’une ouverture un peu plus petite que l'image à 
mesurer et derrière laquelle on a monté une cellule à multiplicateur, 
Suivie d’un amplificateur accordé sur la fréquence de modulation (4; 
; 


à (*) Je dois remercier ici très vivement M, A. {allemand qui a bien 
voulu me confier un de ses multiplicateurs et m'a donné les plus grandes 
facilités pour faire construire dans son laboratoire, suivantses indications, 
un amplificateur d’une parfaite stabilité. 


© 
=. 


Ut 4 NE dd RL: 


270 iQ GÉRARD DE VAUCOULEURS Pa 


celle-ci est assurée par un secteur tournant actionné par un petit 
moteur synchrone placé sur le faisceau derrière l’oculaire. 

On obtient ainsi des images agrandies 5o fois environ des plages 
du film, qu’il est facile de centrer avec précision à l’aide des mouvez 

ments fins de la platine du microscope. Les diaphragmes à iris du 
condenseur permettent de réduire au strict minimum l’aire éclairée 
du film et d'éliminer ainsi presque totalement la lumière parasite. La 
lampe est alimentée par le circuit à accumulateur- ampon déjà décrit 
(cf. fig. 2). 


Chaque image dédoublée du faisceau est mesurée en succession 


rapide dans l ordrel—i-—;—Jetla moyenne des lectures est adoptée: 


35. Réduction des mesures. — Les principes de réduction ont été 


déjà indiqués dans la Ir partie ($ 5). Il suffit donc de rappeler que 


l'angle d’égalisation 0, (ou plus exactement log tg 6) est déterminé 
par erpot ton en prenant pour seconde D Nane soit la différence, 
soit le rapport des déviations relatives aux images ] et £. 

En pratique toutes les mesures ont été édités par les deux 


_ méthodes et la moyenne des deux valeurs p4 et ps obtenues a été 


adoptée, la différence +; — 9, étant le plus souvent négligeable. eu 


égard à la précision des mesures. | 


“Afin de permettre certains contrôles, une partie des déterminations 
de la série E a été réduite de façon plus détaillée en ce sens que le 


calcul de p a été fait séparément pour chacune des 4 paires de poses 


déterminant les 4 angles d’égalisation symétriques 0, —9,, 0 = — bos 
Porrr DR (BL 5). 


36. Correction de convergence. — L'ouverture relative du faisceau 
convergent issu de O, (fig. 15) étant de l’ordre de 1/15 (ouverture 
numérique Q— 0,06) on pouvait théoriquement s'attendre à une cor- 
reclion de convergente négligeable. 

On a cherché à mettre cèllé- -ci en évidence par la comparaison des 


_ valeurs de p obtenues pour le benzène, soit avec l'ouverture entière du 


condenseur l' (le faisceau issu de T'n’est pas diaphragmé par O;), soit 
en le diaphragmant aux un ou deux tiers de son ouverture, c'est- 
à-dire pour les ouvertures amerques Q— 0,06, 0,04 et 0,02. 

Cette comparaison a montré qu aucune variation systématique 
appréciable de p en fonction de Qn apparaît ; la variation maximum 
de p en passant de l’ouverture Q — 0,06 à Q — 0 serait en effet au Pie 


de : 


409 = p'(0) — p(Q) = — 0,0005 + 0,0015 e. p. 


c’est-à-dire inférieure ou égale aux erreurs de mesure ($ ka). 
Ce résultat est conforme à ce que permettait de prévoir la formule 


théorique de Gans ([1], p. 96) qui indiquerait dans le cas présent une 
correction de — 0,0004. 
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Fig. 16. — Mesure des facteurs de dépolarisation. 


“spect des images (X 60) du faisceau diffusé dédoublées par le prisme 
biréfringent. 

# : champ non diaphragmé. 

» : limites du champ diaphragmé par 4”. 


EE —— 
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Fig. 17. — Mesure des facteurs de diffusion. 


\spect des images (X 60) dédoublées par le prisme biréfringent. 

4 gauche : images de la tare (S") réfléchie par le cube Ke. 

4 droite : images du faisceau diffusé (S'), diaphragmé par A”. à 

a vibration à mesurer (2! ou |’) est sélectionnée par rotation de l’ana- 
lyseur. ; 

Masson Er Cie, ÉpiTEURS. 
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Aucune correction de convergence n’a donc été appliquée dans le 
ras des liquides, mais il en a été tenu compte dans le cas des gaz pour 
esquels elle n’est plus totalement négligeable. 


k 


H 
37. Correction de diaphragmation. — Les dimensions maxima des 

baces du Glazebroock analyseur (13 mm) étant au plus égales à l’ou- 
merture libre de l'objectif photographique (20 mm/1,5 — 13 mm. 
Bnviron), il était important de déterminer l’ouverture libre maximum 
tilisable sans avoir à craindre d'erreur due à l’excentrement des 
Hifférentes pièces dans le faisceau dédoublé par le Wollaston. 

- Plusieurs séries de poses sur les liquides, obtenues avec des ouver- 
üres relatives de f/r,5 à f/16, ont effectivement montré qu’à f/1,5, 
es valeurs de p correspondant à un certain secteur du cercle étaient 
“op faibles, mais que dans la limite de précision des mesures, aucune 


“rreur n’est à craindre dès que l'ouverture relative est inférieure ou 


Sgale à f/2,8. 

- C'est cette ouverture limite qui a été utilisée pour les mesures sur 
les gaz ; pour les liquides, en particulier le benzène, on a même géné- 
nalement diaphragmé à f/4 pour plus de sécurité. 

« Dans quelques cas toutefois, pour réduire le temps de pose, l'ou- 
“erture f/1,5 a été aussi utilisée; les corrections suivantes ont alors 


; à appliquées : 


Corrections de diaphragmation : Aip! = p'(f/4) — b'(f/1,5). 


PESTE Mec 


Benzène Ether 
“ de 0,0129 #0) 0013; 
= 38. Correction d’extrapolation. — Dans un certain nombre de cas 


5 


Ï 
limites prévues, de sorte qu’il a été obtenu par extrapolation et non 
par interpolation. 

“ Dans ces conditions l'écart de la loi de noircissement réelle par 
rapport à la formule d’interpolation utilisée pour la réduction intro- 
duit une erreur systématique dont il y a lieu de tenir compte. 

. En toute rigueur cette erreur dépend à la fois de la densité parti- 
culière des images considérées et de l'amplitude de l’extrapolation ; 
én pratique comme la correction reste toujours assez petite, il a paru 
Suffisant d’en déterminer une valeur moyenne par comparaison entre 
les mesures de p obtenues par interpolation p; et par extrapolation p;. 
“ La série O donne ainsi pour l’éther les deux valeurs concordantes 


— p,— + 0,00094 et + 0,00101. 


ñ 


NE 


18 


nn. de Phys., 12e Série, t. 6 (Mars-Avril 1951). 


TOURS 


Dai 
AS 
a 


angle d'égalisation cherché ne s’est pas trouvé compris entre les. 


Fe 
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. 4 : r prit) 
La série E donne de même pour le benzène p; — p, = + 0,0190: 


+ 0,0073, + 0,0042, + 0,0093. 
D'où les corrections moyennes adoptées : 


Correction d'extrapolation : ko =6;— p,. 


Ether Benzène 


ARE + 0,0010 + 0,00ÿ0 


Pour les gaz les mesures ne sont pas en nombre suffisant pour 
établir la valeur de la correction, mais si l’on admet que 4:9'/o' es 
sensiblement constant (benzène ‘: + 0,021 ; éther : + o,o14), on 
aurait pour l'air Asp’ + 0,0005 et pour le chlorure d'éthyle 
An +0,0002, quantités pratiquement négligeables. 


39. Correction de polarisation. — C'est la correction destinée à 
tenir compte de la faible polarisation de la lumière incidente 
($$ 20,24); ses valeurs calculées pour les liquides par la formule (28) 
avec 0 — 0.9926 sont les suivantes : 


Correction de polarisation : A9 = 60 — px. 


Ether Benzène 12 


As pret aie — 0,0003 — 0,0010 


Elle est négligeable pour les gaz. 


40. Correction de température. — Pour les liquides les mesures on 
été réduites à la température {, — 20°,0 C par application de la cor 
rection : 19 

A0 — p(to) — p(t) 


calculée à partir des coefficients de température établis dans dé 
He partie. 


41. Recherche d’erreurs systématiques. — &) H. Volkmann [18] 4 
signalé que dans certaines conditions la polarisation mesurée peu 
être faussée par un défaut d’uniformité de l’éclairement dans le fais 
ceau primaire et que cette cause d'erreur a pu gravement affecter cer 
taines mesures anciennes, "4 

[l paraissait peu probable qu'une telle erreur puisse interveni 
dans les mesures actuelles, en raison d’une part de l’excellente uni 
formité et de la très faible convergence du faisceau primaire € 
d'autre part de l’étroitesse de l'angle solide utilisé pour l’observatiot 


du faisceau diffusé (ouverture utile < 1 cm, distance du biréfringent 
Là l'axe Ox + 30 cm). 

On a néanmoins effectué le contrôle indiqué par Volkmann et qui 
consiste à comparer les-valeurs de 5 obtenues pour les deux orienta- 
tions opposées utilisables du Wollaston, c’est-à-dire I au-dessus de 
La?) ou [au-dessous de {(). 

. Les quatre mesures (série Z) faites sur le benzène en lumière totale, 
ont donné : 


Sens ({) Sens (J) 
DÉROS) SEAT re 0,4388 0,1333 
CAS PE =D) SUD 


- La différence (Â)—(J)=— + 0,0055 +0,0020 e. p. est inférieure 
aux écarts admissibles ; elle est d’ailleurs exagérée par le fait qu’une 
des deux mesures dans le sens (f) est légèrement aberrante (0,443r). 
Mais on peut remarquer que l’ensemble des mesures antérieures 
(séries E et Q), faites avec le Wollaston placé dans le sens (4), donne 
2 — 0,4345+ 0,0005 e. p. et par suite : 


PA) — p()= + 0,0012 + 0,0015 e. p. 


« L'absence d'erreur systématique paraît donc bien confirmée par 


l'expérience. 

» b) L'influence de la lumière parasite peut se traduire suivant les 
Cas par une erreur par excès (Cabannes [1], p. 100) ou par défaut 
(Volkmann [18], p. 473) sur p. 

+ Dans le cas actuel on doit raisonner comme suit : le faisceau pri- 
maire était entouré dans le plan de l’image S'(4 X 8 mm.) par une 
zone de lumière parasite limitée par le diaphragme A” (15 mm) et 
provenant principalement de la diffusion par les lentilles de l’ob- 
jectif O, (cf. fig. 15); dans cette zone l'éclairement parasite a été 
grossièrement évalué à 1.10-* de l’éclairement dans le faisceau pri- 


maire. 


- Mais par suite du faible dédoublement adopté, l'intensité de la : 


lumière parasite superposée aux deux images I et z du faisceau pri- 
Ge, ù , $ : à 
maire est pratiquement égale dans chaque cas à 1,+ 1, ; on a donc à 
dr. Cry 

4 1té : 

légal é 


= . DEA) 
Qhi) (+) sin? 0 + à, cos? 05 —(1 + à) cos* Do + HE, sin” Do 


pe 


ou, compte tenu de p—tg* Do : 


Et LL +4=(c +) + Le! 


[®) 
e: 


oi LE 1 Lo ini date cuis "oil à 


#: 


LES CONSTANTES DE LA DIFFUSION RAYLEIGH 290 


PE NE ne NAS VAN à PE A TR RAI ER CS 


ARR 


: 280 : GÉRARD DE VAUCOULEURS 


La lumière parasite n’introduit donc aucune erreur sur les mesures 
actuelles. 


49. Précision des mesures. — Les nombreuses mesures faites sur 
l'éther (49 mesures) et le benzène (81 mesures) en lumière totale ou 
filtrée permettent de calculer correctement l'erreur probable interne 
des mesures. 

Les valeurs arrondies adoptées sont réunies dans le tableau sui- 
vant : 


Précision des mesures de p. 


Ether Benzène 
bone PRANE ER 0,07 0,43 
BAR EAE 2° RÉ PA : —- 0,0006 + 0,0020 


p 


Si l’on admet, à titre d'approximation, qu'il existe une relation 
linéaire entre «, ete, ces valeurs donnent : 


&, = €o + &19 LENS + 0,004 p) 


relation qui permet de calculer les erreurs probables des mesures 
relatives à l’air et au chlorure d’éthyle, soit respectivement +o ,000/ 
et + 0,0003; ; on adoptera la valeur arrondie -- 0,0005. 


CHAPITRE IV 


Mesure des facteurs de diffusion de Rayleigh. 


43. Principe des mesures. — Les mesures consistent à compare 
successivement la brillance de la tare à celle du faisceau diffusé pai 
le fluide et à celle de l'étalon, de façon à obtenir le rapport K, puis à 
mesurer l’épaisseur À du faisceau suivant Oy. 

La formule (32) donne ensuite R, & étant connu (tableau VIF). 

Désignons par L’ les lames interposées devant la tare T de bril 
lance B;, lors de la comparaison avec le fluide (cf. fig. 15) et par X 
l’abscisse du coin, déterminée par interpolation, donnant l’ épars di 
densité des images ; on peut écrire symboliquement : 
(142) log B—log Br —{(2L'+ X;). 

Désignons de même par L' les lames interposées devant l’étalor 
(et s'il y a lieu par L” celles interposées devant la tare) lors de 1 
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Æ 
he: 
ES 


la 


Somparaison avec l’étalon (cf. fig. 15) et par X, l’abscisse d'égalisa- 
“on sur le coin ; on peut écrire : 


143) 108 Bo 20" log Br—(2L" + X,). 


» Si les symboles représentent maintenant des densités optiques, on 


tire de (142) et(143) : 

MA} log K—log B;— log B—3L' + EL’ ZXL'"'4+(X,—X;) 
où, d’après (32) : 

145) log R = log à —log À — log K. 


- En pratique les mesures sont faites séparément sur L' et ?’ et l’on 
ibtient en réalité : 


146) log K’— log B; — log B' 


Voù l’on déduit la valeur de log K par application des formules (52) 
at (58), soit : 


hA7) log K— log K' + log x. 
- 44. Exécution des mesures. — Le montage a été décrit au chapitre II 
Écf. fig. 15). 

. L’étendue du champ était limitée par un diaphragme convenable 
placé en 4”, de façon à obtenir une plage d'aspect identique à celui 
de l’image S” reçue par la tare. La figure 17 montre l'aspect des 
plages ainsi obtenues dédoublées par le wollaston (Planche IV). 

+ La composante à mesurer était isolée par orientation du glaze- 
broock (0— 0° pour ?’, 90° pour l’). 

. Chaque mesure comportait 3 à 5 poses sur le fluide, couvrant un 
intervalle de 1 à 4 em du coin autour de l’abscisse d’égalisation pré- 
sumée, approximativement connue d'après des essais préalables. La 
durée des poses variait de 5 secondes (I, benzène) à 24 heures (I, air, 
argon) pour l’ouverture f/1,5 et le filtre 6J + W47 (*). 

- Après achèvement des poses sur le fluide, le diffuseur étalon, 
monté dans son cadre orientable, était substitué au tube en croix 
dans la boîte U; celle-ci, fixée par trois vis sur son support, était 
nlevée pour cette opération et remontée exactement dans la même 
position repérée par rapport à son support resté libre. Le cadre du 
diffuseur était alors orienté par autocollimation, comme il a été 
indiqué ($ 28); puis le diffuseur était monté dans son cadre et celui-ci 
replacé à l’angle correspondant repéré à 2’ ou 3' près (e. p.) sur le 
ercle Cr. 


- (1) Les poses longues étaient de plus renforcées après exposition par 
raitement à la vapeur de mercure. 


: A), 22 | 
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La cuve compensatrice € étant placée dans le faisceau incident. 
(fig. 15), des séries de trois à cinq poses (+ 1 seconde) étaient alors 
faites dans les, mêmes conditions que les précédentes, de façon à enca- 
drer la position d’égalisation probable sur le coin. 

Pour les inercomparaisons directes des liquides, la cuve était 
remplie de l’un ou lautre des liquides com parés et chacun des deux 
liquides était enregistré ainsi ; il n’a pas été Jugé prudent d’appli- 
quer la même méthode pour une comparaison directe des gaz aux 
liquides en raison de la grande différence des chemins optiques dans 
les deux cas, qui aurait empêché d’avoir une image nette pour l'une 
au moins des expériences. TES 

Enfin la profondeur éclairée dans le plan de visée yOz était déier- 
minée en impressionnant sous l’incidence normale dans le faisceau 
incident un morceau de film « Panatomic X », pressé dorsalement au 
contact du plan de référence par une glace substituée à l’étalon. Deux 
images bien mesurables étaient ainsi obtenues par noircissement 
direct, généralement avec des poses de 30 secondes et 5 minutes. 

L'emploi du noircissement direct sur film à grain fin élimine fes M 
erreurs dues à l’irradiation et aux déformations des papiers par déve- 
loppement utilisés par les expérimentateurs antérieurs. 


45. Réduction des mesures. — Les images ont été mesurées avec le | 
microdensitomètre décrit dans le chapitre précédent ($ 34). 
La détermination de X, a été faite graphiquement en portant les « 
valeurs de log Ay/Ar (logarithme du rapport des déviations relatives 


at A Siné gr drgh ve de 


3 4 es X en) 10 
Fig. 18. — Réduction des mesures de facteur de diffusion. 1 


Détermination des abscisses d’égalisation sur le coin entre l’image de He | 
tare et celle de mesure, liquide (X;) et étalon (X;). à 
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à la tare et à l’image de mesure, fluide ou étalon) en fonction de 
 l'abscisse X sur le coin, comme le montre la figure 18. 

La mesure de À sur les images à noircissement direct a été faite 
Sur une machine à mesurer donnant le micron, précision surabon- 
È dante en raison des irrégularités des bords du diaphragme source. 


» 46. Corrections. — La correction de convergence étant nulle 
- d'après les résultats des mesures de dépolarisation ($ 36), les mesures 
de R ne nécessitent en principe aucune autre correction que celle de 
température et de pression. 
Les mesures des gaz ont été réduites aux conditions normales 
(0°, 760 mm.) par les formules habituelles ; celles des liquides ont été 
» ramenées à 200 C. à l’aide des coefficients de température déterminés 
- expérimentalement (IIIe partie, chap. IP. 
En pratique chaque mesure de R comportant toute une suite d’opé- 
rations d’assez longue durée, le nombre des mesures réalisées est 
“assez restreint et 1l n’est pas possible de s'en remettre uniquement 
- au jeu du hasard pour obtenir une compensation des erreurs acciden- 
- telles ; il v a donc lieu de discuter chaque mesure en parüculier, 
” Les mesures rejetées ou les corrections adoptées sont indiquées 
* dans la III: partie. 
à 


… 47. Précision des mesures. — Les formules (32), (121), (144) 
* et (147) donnent immédiatement : 
Bus) Si S + + + 2,3 dD, + 2,34D+. 


_ Dans la discussion de cette relation il y a lieu de distinguer deux 
sortes de termes : ; 

10 Les termes systématiques, c'est-à-dire ceux qui, bien que pro- 
venant des erreurs accidentelles des déterminations auxiliaires, ont 
une influence constante sur toutes les mesures absolues de R; ce 
sont : d 
- a) l'erreur 4d)/} correspondant à une erreur dX sur la longueur 
d’onde effective }j (tableau V); 

ï: b) Verreur da/a sur le facteur de brillance à de l’étalon (tableau IV) ; 
_c) l’erreur dy/y sur les coefficients de correction x=%,.r ($ 25) 

È qui se réduit pratiquement à celle sur y, (tableau VIIT) dans le cas 

des mesures faites sur la composante 1, et enfin aussi 

“ d) l'erreur 2,3 dD, sur la somme ÿL/ + 5L'— EL" des densités 

» des lames absorbantes, car, dans l’ensemble, les combinaisons de 

* lames utilisables ont été à peu près toujours les mêmes pour les gaz, 


comme pour les liquides. 
Soient e, «,, «, et sn les erreurs (probables) relatives correspon- 


euh Too Ed 


FES 


PT De PTE GE 
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dantes sur R; la partie constante de l'erreur probable sur R sera 
donc donnée par : 


(149) 9 — Va ta+e te. 


2° Les termes aléatoires, c'est-à-dire ceux qui, ayant un caractère 


accidentel, varient en conséquence d’une mesure à l'autre et dont. 


l'influence décroît en moyenne par répétition des mesures ; ce sont : 

e) l'erreur dh/h sur l'épaisseur de la couche éclairée, qui dépend 
beaucoup plus de l'exactitude de la mise au point de l'image S' dans 
le plan :0y que de la précision des mesures faites sur sa trace photo 
graphique, | 

f) l'erreur 2,3 dDx sur la différence de densité d'appoint donnée 
par le coin photométrique, qui dépend beaucoup plus de la disper- 
sion des mesures photographiques finales que de la précision des 
mesures absolues d'étalonnage du coin. 

En désignant donc comme ci-dessus par e; et <, les erreurs proba- 


bles relatives correspondantes sur R, la partie aléatoire de l'erreur 
probable sur R sera donnée par : | 


(150) à — V* + 


et par suite l’erreur probable totale d’une valeur de R déduite de 


n mesures est : 


(151) HAVE 


D’après les données relatives aux déterminations auxiliaires on : 
peut admettre les valeurs suivantes des erreurs probables : 


= + 0,2 0/0 (W47), + o,3 0/0 (W62), <o,4 o/o (Wzi) 
&,—= +0,38 0/0 (W>i et 47), + 0,4 0/0 (W62) 

&,—= + 0,2 o/o (WA et 21), +o,3 0/0 (W62) . 

tp — + 0,8 0/0 à +o,4 o/o (EL —L1 + La + L3 + L4) 


: d’où, en arrondissant : 


& — + 0,5 0/0 (W47), + 0,6 0/0 (Wat), +o,7 0/0 (W62). de 


La partie aléatoire ne peut être tirée que des mesures elles-mêmes 
et celles-ci sont peu nombreuses, néanmoins les résidus des quatre 


6. 48 


4 


r' 154 
1% 


ds 


meilleures mesures sur les gaz (séries S, T, U) donnent : es 


a —%©1,2 0/0 (W4:) 
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alors que les mesures sur les Hquides (séries F, H, V) donnent sui- 
-vant les filtres : 

. __( +1,5 à 20/0 (W47) 

7 #4 à 6 0/0 (War) (1). 


» Finalement les erreurs probables des mesures absolues de R ont 
été calculées par la formule (151) en adoptant les valeurs de & et 
réunies dans le tableau suivant : 


Erreurs probables des mesures de R. 


PT CANNES ER 5 840 544o 4 350 
MR CE UE 610.070 + 6,7 0/0 + o,5 0/0 
En FR MESSE ERA ST LV +67. 6/0 EC M,) 0/0 


À noter que les comparaisons directes des facteurs de diffusion en 
valeurs relatives sont beaucoup plus précises que les mesures abso- 
lues puisque, pratiquement, seul intervient alors le terme e, (et éven- 

* tuèllement l'erreur e, relative à une seule lame): les mesures ne sont 
pas assez nombreuses pour permettre un calcul défini de l'erreur 
” probable, mais les données utilisables (série V) suggèrent que celle-ci 
peut être de l’ordre de Æo,3 o/o (W47) à 1 o/o environ (Wat 
Let WG2). 


PE Étape SP UEE 


TROISIÈME PARTIE 


RÉSULTATS ET DISCUSSION 


| CHAPITRE PREMIER 


Facteurs de dépolarisation. 


48. Dépolarisation des gaz. — On n’a pas tenté de mesurer la dépo- 
- larisation de l'argon, pour lequel la valeur p — 0 a été acceptée (voir 
ci-dessous). 


… (1) Cette valeur élevée est due, au moins en partie, au fait que Îles 
images obtenues avec les filtres vert (W62) et jaune (W21) étaient géné- 
ralement sous-exposées ; les mesures avec W62 ne sont pas assez nom- 

 breuses pour permettre un calcul correct de l'erreur probable pour ce 

_ filtre, mais elle est certainement au moins aussi forte qu'avec War. 


du. * d LU Bel Cédist 4.4 PE Ce LEP NAT ARR CES At A pee 4 2 2e AR, 
] * AV us 27 er AA $ 
1 S : 
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Pour le chlorure d'éthyle, une seule bonne mesure avec filtre 


au nitrobenzène sur le faisceau incident, donne, compte tenu d’une 
correction de convergence de — 0,000 : 


p—0,0142+0,0005:e.p. pour Àÿ—=5030A (t = 2380 


valeur en assez bon accord avec celle de Cabannes p—0,0163 


({x], p. 98) (*). 


En ant o—0,0145, la dépolarisation limite correspondante p5, 
donnée par la formule ([xhp: 05) 


Yo po 


6—7 [e) T6 2 9pe 


78 


ou, très approximativement, Pa — YP, AVEC Y — 1,10 (cf. $ 52} este 
00 = 0,0160 + 0,0005 e. p. 


Pour l’air, deux mesures en lumière totale donnent, compte tenu 
de la même correction de convergence et, pour la première, d° une 
eorrection d'extrapolation de + 0, 0005 : 


p— 0,080: (4 poses, extrapolé) 
o—0,0313 (8 poses) 


en peut adopter : 


p—0,0310+0,0006e. p. pour kg —4650 À ({1—:2204C}4 


Cette valeur diffère fortement de celle adoptée par €Cabannes " 


p—0,0419 + 0,0n05, comme moyenne de plusieurs déterminations … 


concordantes ([1}, p. 87). 

Ces valeurs, abstraction faite des plus anciennes (Rayleigh, 918. 
1920) et complétées par quelques autres plus récentes, sont réunies 
dans le tableau ci-contre où l’on a ajouté pour comparaison les résul- 
tats relatifs à quelques autres gaz. \ 

On voit immédiatement que les mesures antérieures à à 1935 donnent | 
des valeurs systématiquement supérieures à celles des deux séries de 
1939; la concordance impressionnante des mesures anciennes ne 
révèle qu'une communauté d'erreurs déjà analysées par Volkman [18]: 


lumière parasite, erreurs de réglage, correction de converg gence, 


produits impurs ou fluorescents. 


_(t) Cette dernière valeur résulte en partie d’une extrapolation à Q =. 


par la formule théorique de Gans, à partir de mesures faites avec des 
ouvertures alteignant 0,29; les deux mesures faites avec Q = 0,022 
donnent o,0161. 


+ on © 
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Valeurs de 100 b mesurées pour l'air et divers gas. 


—— | ——— | | | ———— | 


4 4,15 
— |o,55{*)| — $ 0,55 — 0,00R | 0,00 
CH; 3 — —  |1,5 = Tina T3 0,00R | 0,34R'| o,1 
| He. 1,7 3,06 ais 2,74 | 2,57 | 2,45 || 0,90R — 0,90 
CO: . . 9,5 10,6 |9,8 9:7 | 9,72 | 9,75 || 7,24 10752 


(“) Krypton et Xénon. (R} : valeur corrigée des impuretés. 
(R’) Pureté 96.5 0/0 ; valéur corrigée À 0,2. 

1} J. Capannes. J. de Phys., 1920, 6, 129 ; Ann. de Phys., 1921, 45, 5. 
2) C: V, Raman et K.S. Rao, Phil. Maa., 1923, 46, 426, 
3) J. CaBannes. J. de Phys., 1923, 4, 256; 1926, 7, 338. 
#) R. Rao. Znd. J. Phys., 1927. 2, 67. 
°) 
6 
be 
) 


S: PARTHASARATHY. /nd. J. Phys., 1932, 7. 139. 
H, Voremaxn. Ann. der Phys. 1935, 24, 457. 
R. ANANTHAKRISHNAN. Proc. Ind, Ac. Sc., 1935, A2, 153. 


- En confirmation, on peut noter que les dépolarisations non nulles 
“données par les mesures anciennes pour l’argon et le méthane soule- 
“aient de sérieuses difficultés théoriques (la symétrie de la molé- 
& : : 2 ; : ; 
“cule CH, et de l’état fondamental 1S de l’argon exigent p—0o) qui 
“disparaissent avec les mesures récentes. 

» Dans ces conditions on voit que la mesure actuelle sur l’air se trouve 
en parfait accord avec les autres valeurs récentes pour indiquer une 
erreur par excès des mesures anciennes et qu'elle doit donc être 
“acceptée en dépit de la concordance de ces valeurs anciennes. Le 
“tableau suivant, donnant les corrections à apporter aux valeurs 
“anciennes pour les divers gaz étudiés, résume celte confrontation. 


Corrections à apporter aux valeurs anciennes de 100p. 


se Ar CH; He NEA CO: 


ne 


100 ph LU 0,09. "1,2 LHO0 x AL IMOD UE s,0 


Il paraît probable que toutes les mesures anciennes de dépolarisa- 
tions faibles sont à corriger ainsi de 0,01 à 0,02; l'étude de l’éther 
confirme cette hypothèse ($ 49). 

La rectification sensible sur la polarisation de l'air à laquelle 
conduit notre valeur correspond d’ailleurs aussi à une amélioration 
‘appréciable des valeurs du nombre d'Avogadro déduite des études 

d'absorption atmosphérique (chap. II, $ 53). 
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49. Dépolarisation de l’éther. — Les mesures mettent en évidence la 
variation thermique, déjà connue, et, pour la première fois, la varia- 
tion spectrale de o. 

a) Variation thermique ; coefficient de température.— L'ensemble 
des mesures faites en lumière totale (séries G, O, Q), réduites à 20° G, 
et trois mesures obtenues de 270 à 45° C permettent une bonne déter- 
mination du coefficient de température de l’éther entre 20° et ho C. 

Les données réunies dans le tableau IX conduisent à la formule : 


A à 
(1) 100 — — 40.10 — 1,7. 107 (t — 20°) 
ht ep. 73: e22p: 


utilisée pour la réduction des mesures à 20° C ($ 4o),et au coefficient . 


de température : 


03 — 0,34.107* ({ — 200) 


,0.1 
SE 0 à Ed OR 


Les erreurs probables des coetficients sont estimées à l’aide des 
erreurs probables portées dans le tableau IX et qui correspondent à 


e, = + 0,0006 ($ 42). 


Tagzeau IX 


Dépolarisation de l'éther, coefficient de température. 


Lumière totale. 


La connaissance précise du coefficient de température de p est 
importante pour une comparaison correcte des intensités diffusées. 
RONDE 

b) Variation spectrale ; influence des raies Raman.— Le tableau X 


réunit les valeurs moyennes de p, réduites à 200 C, pour les différentes 
combinaisons de filtres. 


Rs at 


+ 2 nait 
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TABLEAU X 


Dépolarisation de l'éther, variation spectrale (20° C). 


6J + War W62 6J LT 6J + W47 
Filtres Re PO 
POUR. CO CS 
(‘) (ü} | (id) | (dd) (d) (i) — (éi) (id) | (dd) 


——_—_—> À ——— | —__——— |__| _——_—— | 2. 


100p | 7,001| 7,076 | 8,061 | 6,951 | 6,982] 7,353| 7,266 | 7,334 | 5,155 
ep: — — — (R) |Æ 006 + o12| — _ (R) 


(R) Les deux mesures sont discordantes. | 
(‘} Positions des filtres : (£) sur le faisceau incident: (d) sur le diffusé. | 


On voit que p varie beaucoup suivant la position des filtres sur 

» l'incident ou le diffusé; cette variation ne doit pas être attribuée à de 

la fluorescence, mais à influence des raies Raman. 
. Celle-ci est particulièrement nette pour la combinaison 6J + War 
« (dd) qui sélectionne dans la lumière diffusée les radiations oranges 
* (À = 5 600 — 6 300) émises par le liquide dans la lumière totale de 
- l'arc. On reçoit alors eu plus de la diffusion Rayleigh des raies 
* jaunes, les raies Raman de la raie verte, comprises entre 800 et 
- 2500cmt(11—5 700 —6 000) dont les dépolarisations sont comprises 
entre 0,3 et 0,89 [19]. 

Leurs intensités par rapport à la raie Rayleigh sont malheureuse- 

» ment inconoues. de sorte qu’il n’est pas possible de calculer une 
* correction, comme on l’a fait pour le benzène ($ 26); mais, récipro- 
: SRE la comparaison des valeurs de p mesurées avec lé filtre ÜJ 

sur l'incident (0.070) et sur le diffusé (0,080) permet d'évaluer gros- 
 sièrement leur intensité totale à 1 o/o environ de celle de la raie, 

 Rayleigh correspondante, ce qui est une valeur vraisemblable. 
Faute de pouvoir actuellement calculer les corrections exactes 

nécessaires dans tous les cas, on pourra accepler provisoirement 
. comme meilleures valeurs de p, celles réunies dans le tableau suivant, 


qui serviront au calcul de R ($ 58). 


Dépolarisation Rayieigh de l'éther à 20° C. 


De ne D'H001 Te 4 500 + 
DR R e 0,070 0,073 
CR Ta ee 000 = alere)s 
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Ces valeurs montrent que les déterminations anciennes, qui don- 


naient 0,08 à o,og, sont, comme dans le cas des gaz, erronées par 
excès de 0,01 à 0,02. Mais elles s’accordent avec celle de Peyrot(1936); 


p— 0,071 [4] 


\ 


50. Dépolarisation du benzène. — La connaissance exacte de la dépo- 


larisation du benzène et de sa variation spectrale et thermique pré- 
sentant une grande importance pour le contrôle des formules théori- 
ques, un nombre élevé de mesures (81 en tout) a été consacré à sa 


détermination (séries E, Q, Z); elles conduisent à des résultats très 


sûrs et très précis. 

a) Variation thermique ; coefficient de température.—1'ensemble 
des mesurés en lumière totale et des mesures avec filtre 63 + W43(dd), 
réduites à 20° C, et les six mesures faites de 30° à 50° C (!) permettent 


une très bonne détermination du coefficient de température entre 


209 et 5o° C, dont les éléments sont réunis dans le tableau XI. 


TaBzEeau XI 


Dépolarisalion du benzène, coefficient de température. 


a) Lumière totale b} Filtre 63 + W47 (dd, 


PRET 


2010 30°3 Log 5oor 2000 3003 | Aco8 | 5ov. 


100 p 43,48 | 42,04 | 4o,33 | 38,71 || 43,52 b2,rx 40,26 38,56 
cs pe SORA PE 208) EE 40 | Etat 68 + 20 420 + 20 


100 Ap/Aë | — 0,140 |—:0,161| — 0,196 || — 0,137|(— 0,176) — 0,18: 
10° 0p — 3,28 |— 3,91 | — 4,49 — 3,20 |[(— 4,27) | — 4,59 
é 2b°1; 3506 45° 2501, 3905; k5°o 


On en déduit : 


Â . 
(3) 100 D — — 13,0.10-?—2,0.10- (£— 20°) 
RENE EN DEA) eu 
ét : 
à RAI È 
(4) 6, = ; = — 2,9.10—° — 0,65.107* ({ — 200) “ 


LE PNe PERS 06e p. 


(*) Les mesures avec filtre W2t, moins précises (sous exposition) sont. 


rejetées. 


RU 27 <a de 
À 
W 
\ 
{ 
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b) Variation spectrale: — Le tableau XII réunit les valeurs 
moyennes de p, réduites à 2ot C, relatives aux différentes combinai- 
sons de filtres. 


Tagzeau XII 


Dépolarisation du bensène, varialion spectrale (20° C). 


693 + War W62 LT 6J + W47 
lFiltres ee CUS NN Ni . RS 
Qui) | cédy | (ddj | (i (a) — | fig | (id) | (&@) 


À EP, Re 


100P 42,67| 42,48 42,77 43,36 | 42,87 | 43,48 | 43,29 | 43,63 43,59 À 
eÿ — == 07) 2109 — Æ 08 | € 04 2110005108 


(R} en rejetant 5 valeurs incertaines. 
(*} e. p. d’une mesure. 
(2; Nombre de mesures. 


* On constate encore des différences assez nettes suivant la position 
* des filtres sur l’incident ou le diffusé, mais on ne constate pas de 
> corrélation bien nette entre ces variations et celles des corrections 


+ Raman calculées (tableau VI); dans plusieurs cas la variation est . 


même de sens opposé à celle prévue. Mais, d’une part, les variations 

observées restent de l’ordre des erreurs possibles et, d'autre part, les 

4 Corrections Raman calculées sont, comme on l’a vu, assez incertaines. 

En attendant la possibilité d’une meilleure évaluation de celles-ci, 

le mieux à faire est de prendre pour chaque filtre la moyenne des 

_ dépolarisations observées pour les deux ou trois combinaisons possi- 

_ bles et de corriger cette moyenne de la moyenne A9 des corrections 

Raman bateulées. On arrive ainsi aux valeurs les plus probables de 
- la dépolarisation Rayleigh p, réunies dans le tableau XIIT. 


ï 


7 
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Tagceau XII 
Dépolarisation Rayleigh du bensène (£ — 20°C). 


À 5 840 5 44o 4 650 L 350 
tb} 1,5019 1,5059 1,168 1,5233 

n 0,4265 0,4305 0,4345 0,4350 
ep VS el 0 2 "D HSARRNE, 
96 + 0,0035 + 0,000 (0,0000) + 0,0010 , 
20 0,4300 0,4310 0,4345 0,4360 

ke 4,874 h,86/ 4,855 4,840 
ep 012 + 024 + o12 +'otra 


(!) Zntern. Critical Tables, VII, 35. 


La correction Raman pour la lumière totale a été prise égale à o; 
parce que la moyenne pondérée, suivant leurs intensités relatives, des 
dépolarisations des raies Raman du benzène se trouve être très sensi- : 
blement égale à la dépolarisation Rayleigh (0.44 env.). 

c) Comparaison avec les mesures antérieures. — Les mesures 
anciennes sont extrêmement dispersées et il est inutile de chercher à 
faire une comparaison «détaillée. 

_ La moyenne de 10 valeurs publiées de 1922 à 1927 et obtenues 
généralement en lumière blanche ({), est : ; 


p— 0,444 + 0,006 €. p. LEE daù 


ou, en les réduisant à 200 C : 


p=—=0,992 + 0,006 €. p. = 0,017 


De même ro valeurs publiées de 1931 | à 1936 et relatives le plus. 
‘: souvent à À 4 358, donnent : 


0 —=0,429 + 0,004 e. p. EE 0,02 
OU A0 00 Ci: 
p— 0,437 +<o,004 e. p. 10,012 


(‘) Parmi les mesures anciennes plusieurs sont faussées par excès pas 
la fluorescence, 
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sans 
w 
È 
x 
l 


| Cette dernière valeur est en bon accord avec la nôtre pour la même À 
(0,4350 +o0,0005); mais les mesures actuelles sont de 10 à 20 fois 
plus précises. : 
| d) Comparaison avec la théorie. — Les valeurs du tableau XII 
reporiée: sur la figure 19 font apparaître très nettement la variation 
spectrale de l’anisotropie oplique moléculaire prévue par la théorieet 
qui se trouve mise en évidence pour la première fois avec certitude 

sans sortir de l'étendue du spectre visible (1). 


0.44 


043 


2: ! DEPAN P } observé 
N —0— Po calcule 
022 


Oet 4 6 
Fig. 19. — Facteur de dépolarisation du benzène. 


Comparaison entre les valeurs observées, brutes (p) pu corrigées de l'in- 
fluence des raies Raman (65), et les valeurs calculées par Gans. 


- (1) La variation que Krishnan [20] avait pensé mettre en évidence sur 
Vacide formique dans un intervalle spectral beaucoup plus étendu est très 
suspecte, comme le montre le tableau suivant, où l'on a réuni ses mesures 
relatives à trois liquides : 
# 
À 4 358 4 046 3 650 2 967 2 536 


CIO: 2 0,47 0,47 0,49 0,508 0,528 

CHOE" 0,44 0,44 0,422 0,405 0,36 

.99 à FONAMRN AIRE 0,455 0,455 0,455 0,455 — 
» On voit que, d’une part, les variations observées pour l’acide formique 
et l’acide acétique sont de sens contraires (la variation pour l'acide acéti- 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Mars-Avril 1951). 19 
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Les valeurs corrigées p, sont bien représentées par la relation : 
(5) p—0,4223 + 0,0026 x? (à en y) (°) 


(en supprimant l'indice o pour simplifier) et le coefficient de À? est en 
parfait accord avec celui que permettait de prévoir la formule des 
Gans ([1], p. 246) reliant la constante de Kerr l à la dépolarisation : 


Pise — 1}(eo + 2) 
24m) 


(u2— 1)(u2 + 2) 


(6) Le ô—7P 


(0 — constante’ diélectrique, y — indice de réfraction, B — coeff- 
cient de compressibilité isotherme). 

En effet, compte tenu de la loi de dispersion de T, exprimée par la 
formule de Havelock : 


(7) LM ce 


on en déduit ([1}, p. 248): 


(8) RE A 


La dernière ligne du tableau XIII donnant la valeur de la. 
constante montre que cette relation est convenablement vérifiée 
dans la limite de précision des mesures, et, par suite, que la disper=, 
sion de let celle de p conduisent à la même valeur pour la disper=" 
sion de l’anisotropie moléculaire (?). 

Il serait intéressant de pouvoir vérifier également si la valeur 
observée du terme constant de la formule (5) concorde avec celle que 
permet de calculer la formule (6). 

En utilisant les valeurs de F et de # mesurées par Me Gomb (1909). 


que, dont le sens est théoriquement inadmissible, étant même la plus | 
marquée), et que, d'autre part, aucune variätion n’a été décelée pour le. 
benzène. ; 

Enfin on peut noter que la valeur trouvée par Krishnan en 1936 pour. 
l'acide formique à } 4 358 (0,47) est en désaccord avec sa propre valeur 
de 1925 (0,530) (cf. | 41, p. 361) et avec celle de Peyrot (0,528)[4]. 

Il paraît évident qu'il ne s'agissait là que d'erreurs systématiques. 

(*) Cette formule remplace celle que j'avais donnée dans une communi- 
cation préliminaire (C. R., 228, 014) fondée sur une réduction moins. 
complète des mesures. ns 

() M. Servant a justement fait remarquer (C. R., 228), que la for 
mule (8) n’est pas rigoureuse et que pour un intervalle spectral plus 
étendu les formules qu’il a établies sont plus correctes, mais la différence 
est inappréciable dans l'étroit domaine spectral considéré ici. 


ALL 
\ à 
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eten prenant 5 —2,270, d'après Isnardi (1922), et £ — 91,7.10-$ par 
atmosphère, d’après Rôntgen (1891), Gans avait calculé [21], pour 
1— 237 C, les valeurs suivantes de 0 : 


OS Bar 6 Goo 5 800 4 Loo 
Lis 1,4939 1,/4992 1,9191 
0,/4360 0,4381 0,4438 


"© 


qui donnent : 


pe —0,4300 + 0,0027 12. 


Le coefficient de X-? est en très bon accord avec la valeur observée, 
mais il y a désaccord pour le terme constant qui, réduit à 2o° C, 
s'élève à 0,4350 (0 — C— —0,0127). 

Toutefois 1l faut remarquer que «ç, 5 ne sont connus qu'avec une 
précision assez médiocre (cf. chap. III), et que les mesures absolues 
de l sont elles-mêmes difficiles et fort peu précises. 

On ne doit donc pas chercher à déduire o de F, mais bien faire 
l'inverse. 


CHAPITRE II 


Facteurs de diffusion des gaz. 


54. Diffusion par les gaz parfaits : argon et air. — Les mesures 
absolues des facteurs de diffusion R pour l’argon et l’air doivent 
permettre de vérifier la validité de la formule de Rayleigh-Cabannes. 


p: LOT 6(r Hp). 
(9) Ro 70 (wo —i} 6 — 7p 


pour les gaz parfaits, isotropes (argon) ou anisotropes (air). 
+ On a l'habitude d’effectuer ce contrôle en calculant la valeur du 
nombre d’Avogadro Ny—22.412 ny correspondant, d'après (g), à la 
valeur de R; observée, bien que les mesures photométriques ne puis- 
sent pas prétendre atteindre à la précision des méthodes modernes de 
mesure de N. 
“ Les éléments de ce caleul et le détail des résultats sont réunis dans 
Je tableau XIV. 


lala 5 Bd db 
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Tagzeau XIV 


Facteurs de diffusion de l'air et de l'argon, 
calcul du nombre d'Avogadro. 


log ns = 2 log r— log 2 — 4 log +2log (ui — 1) + log f(e) — log Ro 


log No = 4,3505 + log no log R,— log R — log à 
NO EEE] Sn EC rc 
Fe) = 6 — 70 APT MG 760 T 
Gaz | Filtre x È PH à RES 
Série |6J af W47 12 (mm) 4} { K) log R log [o] 108 Ro 10 No | 


A, ES, ae on PRE ee 


Oo — 1) — 286,709, log f (p) = + 0,0297, log No 16,0364 — Lg Ro 


({ L dd 766,4 | 29104 | — 7,6821 | — 0,0245 | (2,200 ::)| (4,944: 
1) P dd 760,6 | ogror | — 7,7336 | — o,0284 | (1,971 :) | 15,516: ÿ 
1) S id 768,5 | 28906 | — 7,7558 | — 0,0207 | 1,842 5,go2 

T id 774,6 | 2921 | — 9,7673 | — 0,0210 | 1,594 6,063 
10/{uo — 1) — 286,06, Jog f(e) = 0, log No = 16,0048 — log Ro 
Es (M dd 767,4 | ag1°4 | — 7,6306 | — 0,0240 | (2,423) | (4,173) 
ED T id 708,2 | 29200 | — 7,7854 | — 0,0078 1,669 6,059 
Z (U id 879,0 | 29200 | — 7,7335 | + 0,034r | 1,708 5,921 


En rejetant les valeurs visiblement aberrantes fournies par les pre 
mières mesures (séries L, M, P), il vient : 


il 


par l’argon : 10—%.Nç— 5,99 +0,07 e. p. (séries T, U), 
par l’air : 107%, N5=—=5,98 0,07 e. p- (séries ST), 


soit, en moyenne : 


107% ,N5 — 5,985 + 0,05 e. p. 


La meilleure valeur actuellement admise |23, 24] étant : 
10—*,N — 6,023 + 0,005 e. p. 


on voit que la vérification de la formule (9) se fait avec une précision. 
remarquable ; l'écart No — N = — 0,038 + 0,050, correspond à une 


‘erreur relative de —(0,6—+0,g)o/o. , 
Ÿ 
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58. Diffusion par les gaz non parfaits : chlorure d’éthyle. — Pour 
les gaz éloignés de l’état parfait qui obéissent, au voisinage de la 
[pression atmosphérique, à l'équation d'état ([1], p. 105 et 146) : 


(ro) Ê = aT(1 — BA) 


où À est la densité théorique (masse contenue dans le volume molé- 
iéulaire théorique v, — 22 412 cm°), à le coefficient 1/273,1 et B une 
Léonstante liée aux constantes critiques par les formules de D. Berthe- 
Mot [22}, la formule (9) généralisée s’écrit : 
6(t+e) 
[] 


| T? F à 
(11) Ro an to 1)" (1 + BA) 


qui est elle-même un cas particulier de la formule générale : 


{r2) R-—- 


où l’on a posé, compte tenu de (10) : 


; RIT 
’ <= y= 1: +2B4 


| Ù Qui 1? (u—1} 
Le A EUR A (R—=";4) 


Les valeurs de B ont été calculées par les formules de Berthelot : 


L 


| F B=—a,— b' 
LARPANE ER PRET ME a 
7 CE TE GS TE D. 
3 
12:97 jo Te 
oO Pc 
ROLE 
d'—=Eger. 


avec les valeurs des constantes critiques données dans les tables de 
Landolt-Bôürnstein (V, 253), soit : 


| P,—54,9 atm., T,—53301 K, d'après Sajotschensky (1878) 


ou : 
P,— 50,0 atm., T,—52301 K, d'après Nadejdine (1887) (!). 


1 


(:) Daure (C. R., 180, 2032) réduit sa mesure avec Pc = 54 atm. et 
— 550 K, sans indiquer l’origine de cetie dernière valeur qui diffère 


eaucoup des précédentes. 


ri) 
b 


REPRT TETE! 
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Les valeurs de B calculées avec ces deux groupes de données 
diffèrent de 3 o/o environ ; on a adopté une valeur arrondié voisiné 
de la seconde, soit : 


B — 0,049 


d’où les valeurs de A et de y indiquées dans le tableau XIV bis qui” 
réunit les résultats des mesures et des calculs. 


Tapzeau XIV rs. 


Facteurs de diffusion du chlorure d’éthyle, 
caleul du nombre d’Avogadro. 


Série | Filtre |P (mm)|T (K) 105 Ro | 10—#% Ne || 


log y 


63 + W47 . 10fuo — 1) = 1 067,8, 
log f (p) = + 0,0138 log N = 17,1626 — log Ro + log ÿ 


K dd 971,8 | 29104 | 6,56q9|— 0,0017| + 0,0406| (27,03) (5,907) 


26,50 6,025 


+ 0,0133|+ o0',0418| 26,00 0,159 


T id 799,5 | 29201 |— 6,5718 


6J + War 105 (Uo — 1) = 1 044,6, 
log f (p) = + 0,0138, log N = 16,6518 — log Ro + logy 


—=\t4,0017 


+ o,0406| (8,594) | (5,731) 


K | dd | 771,8 | soré | 7,0675 


0 

La moyenne brute des 2 séries de mesures (K, T) avec filtre W47 
donne 10#N — 6,03 : mais on remarque que la valeur donnée par la 
mesure de la série K avec filtre W21 est nettement aberrante (5,731), 
ce qui indique l'existence dans ces mesures d’une erreur par excès. 
sur R, plus marquée pour le filtre jaune sur le diffusé. 

On peut essayer de corriger la valeur relative au filtre W4s en 
admettant que la lumière parasite due aux impuretés avait à peu près. 
même intensité pour les trois premières séries de mesures (K, E, M); 
dans ces conditions les nombres du tableau XIV donnent, compte 
tenu des intensités relatives de la diffusion par les trois gaz, pour la” 
correction : 


AR/R= + 10/0 (série L) ou + 3 o/o (série M) 


En adoptant AR/R— + 2 0/0 on obtient les valeurs corrigées ind 
quéés dans le tableau XIV bës et la nouvelle valeur moyenne : 


107 #N 5 — 6,09 +0,10 :e, pa 
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un accord convenablea vec les précédentes, compte tenu de sa moindre 
précision. 
- Cette précision est toutefois suffisante pour infirmer l'existence 
d'une différence éventuelle, envisagée par Rocard ([1], p. 158, 230); 
entre les coefficients de compressibilité microscopique $’ et macro- 
scopique Ê’ intervenant dans la formule (12), au moins dans le cas des 
gaz ; la comparaison directe du chlorure d'éthyle à l’argon et l’air 
{série T) donnerait £'/8— 0,98 + 0,02 e. p.; la différence est du sens 
demandé par Rocard, mais la probabilité pour que £//B— 1 est supé- 
rieure à 50 o/o, alors qu'elle est inférieure à 1 o/e pour que 
8'/8 = 0,908 comme le suggérait Rocard. 

D'ailleurs cette valeur était surtout nécessaire pour améliorer la 
waleur de N tirée de la mesure de Daure, ce qui ne présente actuelle- 
ment plus d'intérêt, et Cabannes avait déjà montré à l’époque ([r |, 
p. 234) qu'il faut prendre P— Ê£. 


53. Comparaison avee les mesures antérieures ; -bsorption atmo- 
sphérique. — I paraît inutile de comparer les résultats actuels avec 
ceux de Cabannes sur l’argon ([1|,p. 155) et de Daure sur le chlorure 
d’éthyle ([1}, p 156); ces mesures, qui avaient le mérite d'être les 
“premières. ne visarent pas à une grande précision (Æ 10 0/0 environ). 

En revanche il est intéressant d'en rapprocher les résultats déduits 
“des études sur l'absorption atmosphérique dont le coefficient X, 
correspondant à la formule (9), est (|1]. p. 170): 


à | 8m ‘(uo — 1? 6 + 3 É 

(13). kom 3 Te QUE 6— 7e (m = loge) 
ou, en posant : 

: (56 — 1}? 

; Vi p\ 

et É 

| _.6+8p 

3 | ko = 35,909 + f\0) 

(13) 0 939007): 


Les deux meilleures détérminations de N par cette méthode parais- 
sent être celles de Tien-Kiu [25], rectifiée par Dufay, fondée sur l'ana- 
Jlyse des mesures de la Smithsonian Institution à Montézuma de 1920 
_à 1930 (atmosphère totale) et de A. et E. Vassy [26], fondée sur des 

mesures faites au Maroc en 1937, tant sur l'atmosphère totale que sur 
* Ja basse atmosphère ; les valeurs déduites pour ro #N étaient respec- 
tivement : 


+ 


6,216 + 0,085 (T — K) et 6,11 + 0,06 (V) 


nb bd, LES 


300 GÉRARD DE VAUCOULEURS 
Mais ces valeurs étaient obtenues en admettant pour la dépolari=, 
sation la valeur p—0,0/42 que nous savons maintenant être fautuive 
($ 48); en reprenant le calcul avec la nouvelle valeur p —0,031, il 
vient : 


f(0,031) — 1,0936 
au lieu de : 
flo,o42)— 1,0736 () 
et par suite les valeurs corrigées : 
6,101 +o,085 (T — K) et 6,998 +o,oë (V) 
L'amélioration est donc très appréciable. 
54. Conclusion sur la diffusion par les gaz. — En définitive on a 
maintenant les 5 valeurs distinctes et concordantes suivantes du 


nombre d’Avogadro fournies par les études de diffusion ou d'absorption 
moléculaire de la lumière : | 
4 


GAZ Pre De 10—%N (diffusion) 107 #N (absorption) 
ATOON ? 54 9,99 + 0,07 — 
TR Te à 5,98 +0,07 6,10 +o,085(T —K) 


6,00 +0,06 (V) 
(QE) à PAIN ARRETE 6,09 +o,ro 


Leur moyenne : 


107 N —6,02Æ+ 0,03 e..p.(?) 


coïncide exactement avec celle que fournissent les méthodes les plus 
précises de détermination de N. 

De plus la valeur fournie par la diffusion de l’air observée au 
laboratoire concorde très convenablement avec celles déduites de 
l'absorption atmosphérique. è 

La validité générale et rigoureuse (au moins à 1 o/o près) de la 
formule de Rayleixh-Cabannes généralisée paraît donc bien établie 
dans tous les cas et, en particulier, son application à l'étude de l’ab- 
 sorption atmosphérique semble entièrement justifiée. 


(?} Dans les deux articles cités la quantité /(o) est donnée par erreur 
comme (6 + 3p)/(6 — 3p) au lieu de (6 + 3p)/(6— 7o); mais j'ai vérifié que 
les valeurs numériques de y employées sont correctes. 

(?) Moyenne brute : 6,032 ; moyenne pondérée : 6,016. 


MR" Le 
= 
N 
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CHAPITRE III 


Facteurs de diffusion des liquides. 


. Pour le benzène et l'éther les valeurs de R ont été déduites des 
mesures faites tant sur l’ que sur ?’, par application des formules 
du $ 23 ; la concordance des valeurs obtenues constitue, surtout dans 
le cas ne l’éther, un contrôle indépendant de l’exactitude des valeurs 
de p mesurées par ailleurs. 

. La comparaison entre les formules théoriques et l’expérience por- 


tera successivement sur les trois points suivants : 


À Vive ; I R 
1° Les coefficients de température 6, =. T7 


20 Le facteur de diffusion relatif du benzène rapporté à celui de 
l’éther et sa variation spectrale. 
30 Les facteurs de diffusion absolus et leur variation spectrale. 


55. Facteurs de diffusion mesurés. — a) Coefficients de tempéra- 
dure. — Les tableaux XV et XV bis réunissent les valeurs du coefficient 
de température 04 déduites des mesures faites dans des conditions 
strictement comparables entre 20° et 500 C avec les divers filtres, 
‘pour le benzène (série F) et pour l’éther (série H). 


TaBzeau XV 
Facteur de diffusion du bensène, coefficient de température. 


AR 
Valeurs de 0% =? : 7; entre 229 et 5o0C. 


à 6J + War W62 69 + W47 
Vib. (dd) (d) (dd) Moyenne 
L EN, + 0,0050 | + 0,0052 + 0,0050 
 0,0002 


V + 0,0058 se 0,0046 + 0,0042 
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Tagceau XV bis 
Facteurs de diffasion de l’éther, coefficient de température. 


AR 
Valeurs de CREER . y entre 20° et hoc C. 


+ o,o116 + 0,0109 
+ 0,0067: + 0,0097 


Ces valeurs concordantes donnent pour le coefficient de températures 
moyen entre 20° et 50° C : 


our le benzène : Ox = + 0,0050 + 9,0002 e. p. 
P ré E 
pour l'éther : . Ox— + 0,0100 +o,oooû e. p. 


b) Facteurs de diffusion relatifs. — Le tableau XVI réunit les 
valeurs, réduites à 20° C, du rapport (S 25) : 


Psy == Ro/Rx 


Faszeau XVI 


Intercomparaison directe du bensène et de l’éther. 
Valeurs de 10fR et de D; — R;/Rz, à 200 C (Série V). 


Filtres 


Benzsène (1!) : 


4 (2) (1). 
JR (E) () 


Ether (l') : 


21,753 2,888 
2,842 2,876 


("} Avec la cuve c remplie de benzène sur l’incident. 
(2) Avec la cuve c remplie d’éther sur l'incident. 

(a) Rapport des mesures absolues (B) et (Æ). 

(b) Rapport moyen pour les deux positions de la cuve. 
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les facteurs de diffusion du benzène et de l’éther, obtenues par inter- 
omparaison directe des deux liquides (série V). 

Compte tenu des incertitudes relatives des diverses déterminations 
partielles, les valeurs adoptées sont les suivantes : 


Facteurs de diffusion relatifs du bensène à 209 C (Ether = 1). 


Les erreurs probables sont estimées (cf. $ 47, in fine). 

c) Facteurs de diffusion absolus. — On a pour chaque liquide: 
2 séries de mesures indépendantes (séries F et V pour le benzène, 
séries H et V pour l’éther) dont les résultats sont réunis dans le 
tableau XVII. 


Tagceau XVII 


Facteurs de diffusion du bensène et de l’éther. 


Valeurs finales de 106 R à 200 C. 


Benzène Ether Moyenne adoptée! 
Filtre CR US un CO CS | 


Série F|Série V|Série H | Série V |Benzène| Ether 


6J + W4; 
ü 
id 
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En tenant compte de la remarque déjà faite que les intensités 
mesurées avec les filtres sur le diffusé sont généralement trop fortes 
(surtout pour 6J + Wo2:) du fait des raies Raman (cf. tableau VI) et 
des valeurs des rapports B/E imposés par la série V, on est conduit à 
adopter pour les facteurs de diffusion absolus du benzène et de l’éther 
à 20° C les valeurs réunies dans le tableau suivant : 


Facteurs de diffusion Rayleiqh mesurés 
pour le bensène et l'élher éthylique à 20° C : valeurs de 10°R. 


A 5 840 5 44o 4 350 

Benzène . SAN LA 8,7 VE PAL 31,8 

CRUE ARS ONE TU ENE LE 570,2 ar on 0,8 
Ether . RES ORs 9,1 4,55 10,1 
CL ON a are UM 2 Æ 0,1 SELNO,, 10 520, 


Les erreurs probables ont été calculées comme il est indiqué au 
$ 47, compte tenu du poids plus faible des séries F et H et de l’inter- 
connexion des valeurs assurée par la série V. 

Les valeurs ci-dessus de R pourront être ultérieurement réduites 
de 1 à 2 o/o environ pour tenir compte de l'influence des raies Raman 
lorsque les intensités de celles-ci seront mieux connues. 


56. Comparaison avec les mesures antérieures. — Bien que la pré- 
cision des mesures antérieures soit toujours assez médiocre, il peut 
être ici intéressant de les comparer aux valeurs actuelles car elles 
sont plus nombreuses que pour les gaz et l’on peut espérer une. 
certaine compensation statistique de leurs erreurs. 

a) Coefficients de température. — Les mesures de Ramana- 
than [27] sur l’éther donnent, entre 300 et 1000 C : 


Ox—= + 0,010 


en bon accord avec la valeur actuelle (0,0100), 
Les mesures de Ramachandra Rao [28] sur le bensène donnent, 
entre 309 et 100° : 
Oh 20 0,00/0 


en désaccord sensible avec notre valeur (0,0050) ; entre 1002 et 1802 
elles donnent + 0,0053, mais la dérivée seconde peut devenir notable 
dans ce domaine. ’ 

b) Facteurs de diffusion relatifs. — Les mesures anciennes be 
donnent généralement le rapport des intensités diffusées par le. 


7 


io ? 
#) HS # 'a * ET 
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benzène et l’éther qu’en lumière complexe ; leur précision était d’ail- 
leurs insuffisante pour en déceler la variation spectrale. 
La moyenne de 5 valeurs publiées de 1920 à 1925 donne : 


Di 3,15-#E10,10 6! E- En Ph0,2 1 
celle de 4 valeurs publiées de 1934 à 1942 est : 
Ps — 3,23 +0,21 e. p. DEEE ROMA. 


Les mesures récentes sont donc encore plus mauvaises que les 
anciennes, dont la moyenne concorde du moins convenablement avec 
notre valeur. Mais les mesures actuelles sont, là encore, de 10 à 20 fois 
plus précises. 

- c) Facteurs de diffusion absolus. — Le nombre des mesures véri- 
tablement absolues sur les liquides est extrêmement restreint ; en fait 
il n'en existe que deux : celle de Martin et Lehrmann (1922) sur 
l’éther et celle de Peyrot (1936) sur le benzène. 

Toutes les autres sont des mesures indirectes obtenues par compa- 
raison avec un gaz ; les principales sont celles de Cabannes et Daure 
(1927), qui ont comparé le benzène au chlorure d’éthyle, mesuré 
antérieurement en valeur absolue, et celle de K. Sunanda Bai (1942) 
qui a comparé l’éther à l'oxygène comprimé à 65 atm., en prenant 
“pour la diffusion de ce dernier une valeur calculée théoriquement. 
Ces quatre déterminations sont réunies dans le tableau suivant : 


#4 
. Anciennes mesures absolues de l’éther et du bensène. 


Année 
Auteur 


“ 7" Û 
1 SUD ONE 

Berzène 106 R,. 

Ether 10 R, 


W. H. Marin et S. Lenrmaw, J. phys. Chem., 26, 1922, 75. 
J. Caganxes et P. Daure. C. R., 484, 1927, B20 et ([1], 195), 
P. Peyror. Ann. de Phys , 9, 1938, 393 (C4). 
K. Sunanpa Bai. Symposium ..., 1942, 338 ([5]). 


(1) 
{°) 
(3) 
() 


» Mais ces données brutes appellent diverses remarques et correc- 
tions : D à 

? jo De la valeur de Martin et Lehrman pour l’éther on peut déduire 
‘ja valeur correspondante pour le benzène, soit en prenant leur 
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mesure de P(B/E)— 2,82 ([1], p. 192}, d’où R;—27,0, soit en pre- 
nant la valeur actuelle ?—3,15, d'où Ra — 29:0. 

2° De la valeur de Peyrot pour lé benzène on peut tirer de même 
pour l’éther, soit, avec la valeur de Peyrot D 2 93;0%: Rae soit, 
avec la valeur actuelle, réduite à 4 — 240 C. 3,09, Rr— 11,29. 

30 Toujours de la même façon la valeur de Sunandai Bai pour 
l’éther donne, soit, avec sa valeur = 3,1, R3— 29,1, soit, avec |a 
nôtre réduite à 300 C, D — 3,00, R, = 28,2. 

Il n’est pas certain a priori que les valeurs de R réduites avec la 
valeur actuelle de d soient préférables, car si certaines des mesures 
anciennes ont porté sur des produits fluorescents, les valeurs de % 
observées par les auteurs seraient préférables ; dans le doute nous 
adopterons les valeurs moyennes des deux réductions. 

© La mesure de Cabannes et Daure mérite d'être rediscutée de 
façon plas détaillée ; d’après leurs indications ces auteurs ‘ont fait en 
réalité deux mesures distinctes : 

a) une mesure visuelle qui a donné, pour À 5 44o et {— 15° € : 


P(B/C)= 1 : L= 87, 


d’où, avec nos valeurs de p, D{B/C)= 114, et, par suite, avec la 
valeur théorique du facteur de diffusion du chlorure d’éthyle (*) (pour 
19° G, 79 cm. ; A — 0,964, d'où y— 1,099 et Re 1,01.10—7 cms) 


A 0 PE 0 mm don 
b) une mesure photographique qui a donné, pour À + 4 300 : 
p(B/C)—=81 


d'où, avec nos valeurs de p, P(B/C)= 115, et, par suite, avec 
la valeur actuelle du facteur de diffusion du ehlorure d’éthyle 
(Re 2,65. 1077 cmt}: 


R5—90, ro cm 
Enfin, à l’aide de ces deux nouvelles valeurs on peut déduire les 
valeurs correspondantes pour l’éther avec les facteurs d actuels. 
Les valeurs ainsi révisées et réduites à 200 C sont réunies dans le! 
tableau suivant : | 


(1) Les mesures déjà bonnes de p obtenues par Cabannes sur le benzène) 
et le chlorure d'éthyle montrent que dans ce cas la fluorescence n’est pas 
à craindre; la valeur. trop élevée obtenue par Daure sur le chlorure 
d’éthyle (correspondant à une valeur de R trop faible) montre que c'est son 


étalonnage en valeur absolue qui était fautif, ce qui n’a rien de surpre- 
nant. 
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Valeurs de 105 R révisées, réduites à 20°C. 


| Ether. 
\& Benzène. 


. On doit encore remarquer que si les quatre premières valeurs (+1} 
{3a), (2b), (3), sont directement comparables aux mesures actuelles, 
La dernière (4) a été faite avec un spectrographe dans des conditions 
sensiblement différentes, non exactement précisées ; il semble touie- 
fois que les mesures aient porté sur les images de la raie Rayleigh 
Seule, et non sur l’ensemble raie Rayleigh + spectre Cabannes-Daure; 
dans ces conditions il n’est pas surprenant que les valeurs obtenues 
soient trop faibles (*). 

Je:ne retiendrai donc pas cette valeur, à laquelle on pourrait d’ail- 
leurs faire aussi des objections d'ordre expérimental; de plus J'attri- 
buerai le poids 1/2 à la mesure (1), la plus anci -nne, vraisemblable- 
ment moins précise que les mesures plus récentes. 

Dans ces conditions on obtient le tableau suivant, qui permet de 
comparer les mesures actuelles (B) à la moyenne des anciennes 
mesures (À). d 


_ Valeurs anciennes (A) et actuelles (B) de 10° R à 20°C. 


à 


5 4ho 4 350 
A —— ADR. A TE : 
(A) 1B) (B”) {A} 
|| Ether. A,1 4,59 4,15 9,9 
AE 08 AE 15 a SAN Se 
|| Beuzène. 11,8 13,1 11,8 31,8 
A? SE MENt RE re | Êe 


Aux valeurs actuelles relatives à 544o (B), on a ajouté celles 
déduites de la mesure à 5840 (B’) à l'aide de la formule de King 


(t) On ne connaît pas avec assez de précision le rapport des énergies 
‘ransportées par le spectre Gabannes-Daure et par la raie Rayleigh pour 
pouvoir faire la correction {cf. $ 59 b). 


ke 


LE, 3: à y 1 DS LE. 
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(cf. $ 57), dont la précision est ici suffisante vù le faible écart de 
longueurs d'onde en jeu. 

Il apparaît ainsi que les mesures actuelles et anciennes sont en 
parfait accord, sauf pour À 5 440 où les mesures directes actuelles 


sont visiblement fautives, étant en désaccord avec les deux valeurs 


concordantes déduites de la mesure visuelle de Cabannes et Daure ét 
de nos mesures à 5 840. 

Si l'on se rappelle de plus que le diffuseur étalon n'a pas été 
remesuré en lumière verte à la fin des expériences ($ 10) et que les 
mesures relatives à cette longueur d'onde sont moins précises ($ 47) 
et moins nombreuses que dans les autres cas, on doit en conclure que 
c'est sans aucun doute notre mesure absolue à À 5 44o qui est fautives 
ellesera donc rejetée pour la suite de la discussion. 

On peut donc adopter, compte tenu des rapports ® imposés, les 
valeurs finales suivantes des facteurs de diffusion, de l’éther et dw 
benzène : 


Facteurs de diffusion absolus adoptés. 


Valeurs de 10° R à 20°C. 


Ether . 


e.\\p4 


Benzène . 


e. p. 


Ces valeurs qui paraissent devoir être exactes à 1 0/0 près environ 
(e. p.) à À 4 350 et à 2 ou 3 0/0 à À 5 44o et 584o vont être utilisées: 


pour la discussion des formules théoriques. 31% 


\ 


57. Les formules théoriques. — a) Les THÉORIES ANTÉRIEURES 4 
1928. — Deux groupes principaux de théories de la diffusion ont été 
discutés dans le passé : é 

10 les théories dites « phénoménologistes » ou thermodynamiques 
d’Einstein, Smoluchowski et Gans, dont l’expression finale est donnée 
par la formule : éa 

AOL 2 2 [+2 \2 64e). 
(14) R= > ATR(u? — 1) ( DS MERE RTS 
20 les théories dites « moléculaires » ou électroniques de Vessot- 


King, Rocard et Ramanathan, dont l’expression finale est donnée 
par la formule : 


(15) R'—  ATEQuE — 1) RD. 
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Ces deux formules ne différent que par la présence du facteur 


12 a 


2 
3 } dans la première ; elles découlent toutes deux de la formule 


M pp (2)? 6u+e) 
he 2 els 6— 76 


T laquelle tout le monde paraît d'accord ; la différence s’introduit 
“es du calcul de 2e/ap (!). 

Mais, dès 1928, Rocard ([29], p. 159 et [1], p. 215) avait montré 
e la façon de différencier la relation de Lorentz dans les premières 


éories était incorrecte à l'échelle moléculaire et qu'en conséquence 


p? + 2 \2 , : . j PEN 
# terme ( : devait disparaître; les données expérimentales 


filisables à l’époque et toutes celles qui ont été ajoutées depuis 
%. par exemple [4, 5]) confirment entièrement cette conclusion ; la 
“lation (14) ne présente donc plus qu'un intérêt historique et il 
sraît inutile de la confronter une nouvelle fois avec l'expérience (?). 

En outre, Rocard avait cherché à tenir compte des effets de second 
“dre précédemment négligés et, en particulier, de la diffusion liée à 
Action du champ intermoléculaire (champ moléculaire, champ de 
©rentz) (|29] et {1}, chap. XIV) Cette correction, assez peu impor- 
le (voir ci-dessous), ne suffisant pas à rétablir lPaccord entre la 
>rmule (15) et l'expérience, Rocard avait été amené à envisager l’in- 
uence des vibrations atomiques intramoléculaires comme source 
upplémentaire de diffusion; malheureusement, faute de pouvoir 
älculer une expression théorique de la diffusion correspondante, il 
avait simplement représentée par un paramètre A, déterminé, dans : 
haque cas, pour obtenir l'accord avec l'expérience ([29], p. 224 et 
fl}, p. 297); en réalité il s’agissait en quelque sorte d’une prévision 
e l'effet Raman (an changement de À près) et cette tentative ne pré- 
énte actuellement plus d'intérêt. 


b) Les DONNÉES THÉORIQUES ET EXPÉRIMENTALES DEPUIS 1928. — Depuis 
1 découverte de l’effet Raman et de l’effet Cabannes-Daure, l’atten-. 
on des théoriciens et des expérimentateurs s'est surlout tournée 
érs l'étude de ces nouveaux effets et de la structure fine de la raie 
ayleigh, et l’on a eu tendance à accepter la formule (15), éventuelle- 


(1) Pour plus de détails sur ces formules, voir [1], chapitres XI, XII 
appelons que 4 —R,/N— constante de Boltzmann, T = température 
bsolue, 8 —compressibilité zsotherme, u — indice de réfraction, :—con- 
ante diélectrique, p — pression. 

(2) Par curiosité j'ai pourtant fait cette confrontation; ses résultats 
nnfirment les conclusions antérieures et il n’y a donc pas lieu de les 
ublier. : 

nn. de Phys., 12e Série, t. 6 (Mars-Avril 1951). 20 
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ment complétée par le terme provenant du champ moléculaire 
comme l'expression définitive et exacte de la diffusion Rayçleigh 
malgré son désaccord persistant avec les résultats expérimentaux 
plus récents ([3, 4, 5]); on a généralement préféré incriminer l’exac: 
titude des mesures, ce qui était sans doute justifié dans certains cas 
et certainement la précision obtenue jusqu'ici était insuffisante poui 
entrainer la conviction. 

Les données actuelles fournissent au contraire les éléments d’ur 
contrôle rigoureux permettant de parvenir à des conclusions cer 
taines à l'égard de la formule (15). 

Parmi les résultats théoriques et expérimentaux de cette période 
(ef. [2}, chap. ID) les suivants seront utiles pour la suite : 

1° La raie Rayleigh est constituée en général par trois compo 
santes, dont les intensités relatives sont entre elles comme : a 


PR CE = 


CG. cd 
XL: CR 


Cy 
bp ne ou 


v | 


C, et GC, étant les chaleurs spécifiques à pression et à volume constants 
6 et x les coefficients de compressibilité isotherme et adiabatique. 
La composante centrale (composante Rayleigh) disparaît en prin 
_cipe lorsque C, —C, (cas de l’eau). 
Les composantes latérales (composantes Brillouia) se rapprochen 
de la composante centrale et diminuent d'intensité par rapport à elll 
lorsque la température augmente. 
2° Les radiations constituant le fond continu Cabannes-Dauré on 
un facteur de dépolarisation voisin de 6/7, caractéristique de la diffu 
sion d’anisotropie (v. ci-dessous) ; leur intensité par rapport à la rai 
Rayleigh croît rapidement avec l’anisotropie moléculaire, elle es 
donc élevée pour le benzène et faible pour l'éther. : 


c) LES FORMULES THÉORIQUES À GONTRÔLER. — On peut classer comm 
suit les termes de diffusion théoriques qu’on se propose de confrontée 
avec l'expérience : 

10 La diffusion Rayleigh classique, somme des termes représen 
tant l’action sur chaque molécule du champ de la vibration incident 
(champ excitateur) et du champ induit par l’ensemble des molécule 
éloignées — extérieures à la sphère de Lorentz — polarisées par I 
champ excitateur (champ de polarisation). 

Son intensité théorique est donnée par la formule (15), qu’on peu 
écrire encore : 


(15) RER RE UR _—— x 
Fi 

: #° 
(17) BR  ATE(U? — 1} 


2 
» 
s 

Ne 

N 
ue 


È 


LE CNE EE ca 
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représente la diffusion totalement polarisée (pi —0) provenant des 
fluctuations de densité du fluide (diffusion d’hétérogénéité) et : 
à 130 


(18) t Po Rog 


la diffusion provenant des fluctuations d'orientation des molécules 
anisotropes (diffusion d’anisotropie), de dépolarisation p; — 6/7. 
Dans cette dernière, qui s’identifie au spectre Raman de rotation, : 
on peut encore distinguer deux composantes : 
. a) la branche Q, coïncidant avec la raie Rayleigh non déplacée, et 
d'intensité : 
R — 1/4 R:, pour les molécules nou polaires (benzène) et 
| MR, pour les molécules polaires (éther) ; 
b) les branches P et R, entourant la raie Rayleigh, et d'intensité 
théorique : 
Re — 93/4 R>, pour les molécules non polaires et 
R; æ 0, pour les molécules polaires. 
Dos Za diffusion de Rocard, représentant l’action sur la molécule 
du champ variable induit par la polarisation des molécules voisines 
— intérieures à la sphère de Lorentz — (champ moléculaire), et qui 
comprend également (cf. [2], p. 82) un terme d’hétérogénéité : 
13 


(19) R;= 0,002 Ru 


pour lequel p; —6/7, et un terme d'anisotropie : 


; ë 13 o 0,80 
mo) Re 0,80 ra PE 7e quo R° 


“pour lequel p, —66/67 = Ka]; pe S9Y 

“ Par suite de Pagitation thermique la diffusion de Rocard est dis- 
persée en un fond continu entourant la raie Rayleigh, qui, superposé, 
faux branches P et R du spectre Raman de rotation, constitue l'effet 
“Cabannes-Daure. 

* Pour les liquides à molécules non polaires et fortement aniso- 
dropes, comme le benzène, où le terme R: est important, c’est le 
Spectre de rotation qui prédomine; pour les molécules polaires et de 
faible anisotropie, comme l’éther, le terme R; est faible ou nul et 
«c’est alors la diffusion de Rocard qui constitue l'essentiel du spectre 


Cabannes-Daure. je 
* En résumé, les données théoriques généralement admises à l'heure 


D: 


actuelle donnent, dans tous les cas, pour l'intensité totale de la diffu- 
sion Rayleigh (raie Rayleigh + spectre Cabannes-Daure) : 


R—=8R; Re ER: SE nee 
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nous allons maintenant comparer cette quantité aux données expéri- 
mentales. 


58. Comparaison avec les formules théoriques. — En vue de cette w 
comparaison il est nécessaire de connaître les grandeurs auxiliaires, 
suivantes : 

10 l'indice de réfraction y, les valeurs adoptées, réunies dans le 
tableau XVIII, sont déduites par interpolation graphique de celles 
données dans les Tables internationales critiques, 7, 38; pour l'éther 
les valeurs de la table, relatives à 1791 C, ont été réduites à 209 GC à 
l’aide des coefficients de température donnés par Lorenz [30]; les M 
. valeurs obtenues sont en bon accord avec celles de Lorenz; l’erreur … 
probable ne doit pas dépasser 1 ou >.10—*; 

20 la compressibilité isotherme R ; pour le bengène, à 200 C, ona 
les trois valeurs suivantes : 

8— 93,3.10—$ par atm., en extrapolant légèrement les mesures de 
Rôntgen (1891), obtenues entre 6° et 18° [31]; ‘4 

B —94,5.10-f par mégabarye (—95,7.10-* par atm.), d’après les w 
Tables internationales critiques, 3, 39; 

B— 95,7.10—$ par atm. d’après les données de Raman et Venkata- 
raman (1939) à 24° C [32], réduites avec le coefficient de température 
des données précédentes. 

On adoptera : 


B—995,2.10-f par atm., 
c’est-à-dire : 


es à lo bete 


pour l’éther, la valeur de Rôüntgen [31] à 8°1 (B—163,8.10f par | 
atm.) et celle de Raman [32] à 24°4 (8 — 196,7.10—$ par atm.), donnent 
pour 20° C : 


8— 189,5.10-$ par atmosphère 
Et PES Di 


OU : 


ÊE F6 0 TOC 
RUN CHE. VD: 


l'erreur probable est estimée. 
Toutes ces données sont réunies dans le tableau XVIII. 
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Tagceau XVIII 


Données auxiliaires pour les liquides à 20° C. 


Benzène 


| LACET 1,392 
RATE CAS 7 1,901 
uit D ko AT AN ee OT vo 13543 15059 
À 4 350 MR en FENTE 1 ,3600 1,5233 
LOT AVAST ETES — 5,95 — 6,65 


10% $ (CN LR 


87,0 94,0 
. + 5 


LA ar 
10t? 98/24 2,2 + 0,75 


{‘) Vers À à 4 500. 


a) Coefficients de température. — En négligeant la diffusion de 
. Rocard, on a, d’après (15) : 


Due Arr a Cap) an An, lit, 7 AU 
(22) a à Pe dumou te con 


1 Avec les données du tableau XVIII et les valeurs de Ap/Af des $$ 49 
et 50, il vient : 


Valeurs calculées et observées de @x. 


; Ether Benzène 
Calculé (20°) : . . + 0,00979 + 0,00489 
Observé (200-500). . + 0,0100 + 0,000 

Si 6 te 2 
4 DROLE SRE — 0,00025 — 0,0001 
ds (OZ ONG 2%. — (5 12) 0/0 — (3 +4) o/o 


*. Ilya donc ici parfait accord avec l'expérience, tout au moins dans 
les limites assez larges de la précision des données auxiliaires et des 


. mesures. 
Mais ce contrôle portant sur des dérivées n’a pas une très grande 


* valeur. 
» b) Facteurs de diffusion relatifs. — La formule (15), toujours en 
» négligeant la diffusion de Rocard, donne encore : 


| Rs GO ut—1) [6(1 +p)/(6 — 7e); 
: (23) P3 RREE » PA 1 {6 + PT — pl ‘ 
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Avec les données du tableau XVII -et les valeurs de p des $$ 49 


et 50, il vient 


Valeurs calculées et observées de d3 = Rs/Re:. 


À 


Calculé. 
Observé 


(02 CyC. 


— (1+1,9)0/0 


5 840 
2.83 


2,80 


5 4'o L4 350 
2,86 3,02 
2,88 JL 


+(o,7+1,5)o/o +(5Æu)o/o 


Ici le désaccord avec l'expérience, bien que faible, devient assez 
net et, en particulier, l'écart O — C sur la meilleure valeur (pour 


À 4 350) dépasse notablement les erreurs possibles. 


TaBceau XIX 


Valeurs de 10$ R calculées 
par la formule de King généralisée (209 C). 


a) Ether b) Bensène 
À TRE A 
5 840 5 4ho & 350 || 5 840 5 44o & 350 

log r?/axi :. 17,6277 17,7009 18,1303 17,6277 17,709 8 1303 
log AT, .|— 13,3931| — 13/3931 — 13,3981|— 13,3931|— 13,3931|— 13.308 
log 8 |— 9,7282|— 9,7282/— 9,7282|— 10,0260|— 10,0269— 16,0269 ||" 
log (u?—1}|— 0,1620|— 0,1576— o,1416 0,1978 0,2060 o,2414 || 
log Ri . ° 6,3444 6,4720)  6,8764|  6,4055|  6,5369|  6,9607 ||. 
106 Ru . 2,210 2,965 7,923 2,044 3,443 9,135 
R2/R4 0,169 0,165 0,173 1,870 1,878 1,923 
R;/R4 0,046 0,046 0,046 0,037 0,037 | 0,036 || 
R;/R: 0,009 0,009 0,009 0,083 0,0x3 0,082 || 


R/Ru 


10 R calculé 


l108R observé 


3,041 


\ 


LES CONSTANTES DE LA DIFFUSION RAYLEIGH 315 


D a 
\ 


&) Facteurs de diffasion absolus. — ls fournissent le test le plus 
xère et le plus sûr pour la théorie, car les contrôles précédents ne 
“uvaient faire apparaître que des erreurs différentielles. 

Mbe tableau XIX donnant le détail des éléments de la comparaison 
eur le benzène et pour l’éther, met en évidence l'importance relative 
ss différents termes RP, Po, R3:, R; de la formule (21) dans chaque 
æ: 

Les résultats définitifs de la confrontation, mis sous la forme 
#s (O — C) relatifs, sont les suivants : 


Facteurs de diffusion calculés et observés à 200 C. 


Valeurs de (O — C)/C. 


À 5 840 5 44o 4 350 Moyenne (!) 
Ether. + 14,9 o/o| + 13,4 o/0o| + 9,3 o/o|+ 10,5 0/0 
i 03 Dire = 30 SEE UENT M0 
Benzère. + 1444 0/0! + 14,4 o/o| + 14,5 o/o|+ 14,5 0/0 
À 260 EE 43;0 ET SEE 0) 


4 


- (!} Ces valeurs seront à diminuer de 1 0/0 à 2 o/o pour tenir compte de 


à 


Donc des raies Raman (de vibration) transmises par les filtres ($ 26). 


£ 


’ 


Les écarts O — C sont cette fois bien supérieurs aux erreurs possi- 
les et tout à fait inadmissibles. L'examen de ces nombres montre : 
1° que l'erreur sur le benzène est indépendante de À; par suite le 
rme en (u2— 1}? de la formule de King représente bien l’allure de 
à variation spectrale en valeurs relatives ; c'est ce que montre la 
œure 20 où l’on a porté en abscisses x-* et en oronnées la quantité: 


CSP 


y = Rp) TE: 


2° que l'erreur sur l’éther paraît croître avec À ; c'est cette variation 
hi se reflétait dans celle de d notée plus haut; mais il faut remar- 
jer ici que l'influence non négligeable des raies Raman pourrait 
entuellement expliquer cette variation si, comme il est fort possible, 
le est relativement plus importante pour les mesures en lumière 
rte et jaune que pour celles en bleu (cf. $ 496); l’absence de données 
ir les intensités des raies Raman de l’éther est ici particulièrement 
cheuse ; 

3% que l'erreur est sensiblement plus forte sur le benzène que sur 


ther. 
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On doit donc conclure que la formule de King-Rocard-Ramanatha 
ne représente pas exactement la diffusion Rayleigh dans les liquides 
et, en particulier, que, même en tenant compte du champ intermolé: 
culaire, elle conduit à des valeurs absolues trop faibles de 10 0/c 
(éther) à 15 0/0 (benzène). 


R 


Ÿ = ——— 


(Gé sÿ a{1#+p) 
6-7Pp 


e Observré 
© Lolcule 


Fig. 20. — Facteurs de diffusion absolus de l’éther et du benzène. 


Comparaison entre la théorie et l’expérience; vérification de la loi fonda: 
mentale en }—#. 


59. Discussion et suggestions en vue d'améliorations de la théorie 
— En vue d'orienter les recherches théoriques futures, il est utile di 
chercher si l'expérience ne donne pas quelques indications complé 
mentaires sur la nature du ou des termes fautifs de (21). 

Pour cela nous porterons notre attention sur les points suivants: 

a) Intensité de la composante Rayleigh; cas de l’eau. — L'’ea 
présente une grande importance théorique, car, à la températur 
ambiante C,— C, et la composante centrale du triplet Rayleigh dis 
paraît, seules existent les composantes Brillouin déplacées. 

Il est intéressant de confronter la théorie avec l'expérience dans c 
cas particulier. 
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Sans insister sut la discussion des données, on prendra pour 


À 4 358 et 20° C : 


HI ,3402 et B—46,0.10 7! c. @.s. 
EH 0 ep: 
d’où : 
106, = 1,625. 


D'autre part la moyenne de sept valeurs publiées de 1920 à 1942 
donne : 


P— 0,197 € 0,003 e. p. (éther = 1) 
etla moyenne des deux mesures les plus récentes (1936, 1943)[4,33](*):: 
60,077 € 0,005 : e. p. 

On en déduit (?): 


1ofR (calculé) — 2,02 + 0,03 e. p. 
106R (observé) = 1,99 +0,03 e. p. 


On voit que dans le cas où la composante centrale du triplet 
Rayleigh n'existe pas, la formule (21) donne très exactement l’inten- 

- sité totale de la diffusion Rayleigh. 

_ Cela engage à comparer les O — C du paragraphe précédent aux ; 

» valeurs de (C, — C,)/C, —(B — x)/B, qui expriment l'intensité relative  ! | 

« de la composante centrale du triplet; on obtient ainsi : 


ee. 
; t 


+ Eau Ether Benzène 
Ë (B—2)/8. . o 0/0 25 0/0 31 0/0 
L(O—C)/C. . —(1,5+2)0/0 +(10,5+1,0)0/0 +(14,5+1,0)0/0 


Il apparaît que la correction à apporter à la formule (21) croît en 
+ même temps que la composante Rayleigh centrale. 

b) {ntensité du spectre Cabannes-Daure. — On peut aussi se 
demander si l'intensité relative du spectre Cabannes-Daure, prévue 
; par la théorie, est bien conforme à l'expérience. 

- D’après ce qui a été rappelé au $ 57-c, la théorie prévoit pour ce 
. spectre les composantes suivantes (À 4 350) : 


Ether Benzène 
| Le 0 EN à 7 à Pete 0 1,441 
à LES APR Eat 0,046 0,036 
‘ REA A RATINE EL ARE 0,009 0,082 
PEL AR Ne 4,5 0/0 51,2 0/0 


(1) On sait que les mesures de polarisation de l’eau ont donné longtemps 
» des résultats discordants, variant de 0,06 à 0,12 ([1], p- 187). 
: (2) Ro/Ri — 0,184; R3/R4 = 0,047; RyRi = 0,010 ; R/Ri= 1,241. 
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La dernière ligne donne l'intensité relative totale théorique 
ke— Re: R du spectre Cabannes-Daure par rappert à la diffusion 
Rayleigh totale. TA | 

Ces valeurs théoriques sont à comparer à celles qu'on déduit des 
dépolarisations mesurées avec un spectrographe, soit avec une fente 
large (pL), soit avec une fente fine (os) isolant la raie Rayleigh. 
(cf. [2], p. 89) ; en effet avec la fente large (ou sans spectrographe) on 
mesure : 


6 
(24) Th+eG—k)— pi 
d’où : 
l Pr, — Po 
(25) PES 
7 LE à Do 


Les meilleures mesures de p obtenues par cette méthode paraissent. 
être celles de Rousset ([34]et|2], p. 89), qui donnent pour le bensène: 


pr —= 0,44 Po 0,138 
dou: 
ko == 42,5 o/o. 


Cette valeur est inférieure à ce que prévoit la théorie ; toutefois 51: 
faut tenir compte de ce qu’une partie du spectre de rotation, la plus w 
intense, est mesurée en même temps que la raie Rayleigh avec la 
fente la plus fine utilisée (25 u — 0,5 A); mais, pour obtenir la valeur. 
théorique, il faudrait prendre exactement 55 — 0,00, ce qui ne paraît 
pas admissible puisque la raie Rayleigh comprend théoriquement le 
quart de la diffusion anisotrope et que sa dépolarisation théorique: 


dépasse au contraire la valeur observée ({); par suite la valeur de 
observée serait déjà trop forte. ; 

Les données expérimentales similaires manquent dans le cas de 
l’éther. 

Par conséquent, il semble, si cette analyse est correcte, que la seule 
façon d'expliquer les valeurs de X observées consiste à admettre que la 
raie Rayleigh est plus intense que ne l'indique la théorie, ce qui, par” 
une voie entièrement différente, nous conduit à la même conclusion 
que précédemment. & 


(:) Rousset a expliqué ([2], p. 89) cet écart par la largeur inégale des 
composantes t et I de la raie Rayleigh. | : 
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60. Conclusions sur Ja diffusion dans les liquides. — Les données 
périmentales les plus sûres actuellement utilisables conduisent 
wonc aux conclusions suivantes : 

1° La théorie acceptée de la diffusion Rayleigh donne des valeurs 
-bsolues trop faibles du facteur de diffusion lorsque la composante 
bentrale du triplet Rayleigh n’est pas nulle; 
2° L’erreur est indépendante de la longueur d'onde pour les molé- 
les non polaires ; sous réserve de la remarque faite au $ 58, elle 
mourrait croître légèrement avec la longueur d'onde pour les molé- 
sules polaires ; 

3° L'erreur paraît provenir surtout d’une sous-estimation de l’in- 
ænsité de la raie Rayleigh, plutôt que d’une erreur sur l'intensité du 
spectre Cabannes-Daure. 
Les données expérimentales nous amènent donc à envisager deux 
mypothèses : 

a) ou bien les trois composantes du triplet Rayleigh sont plus 
ntenses que ne l'indique la théorie, dans un rapport croissant 


B=Y% 


avec et voisin de 10 o/o pour l’éther et 15 o/o pour le benzène, 


. b) ou bien seule la composante centrale du triplet est plus intense 
fue ne le prévoit la théorie. 

Il est intéressant de comparer les corrections suggérées par les deux 
oies d’accès indépendantes, envisagées au paragraphe précédent, 
lans chacune de ces deux hypothèses. 

» Dans la première, on trouve aisément que le facteur f par lequel 
doit être multipliée l'intensité totale du triplet est donnée par les 
équations suivantes : 

pour le bensène, par la méthode a) : 


0,488 f + 0,512 — 1,145 d’où f<1.30 (1) 
par la méthode b) : 
| 0,912 —0,/425 f, d'auto) 2"1,20.() 


{ 


pour l’éther, par la méthode a) : 
0,999 f + 0,045 — 1,109 d’où TSCNLPE 


. Dans la seconde hypothèse, le facteur f” par lequel devrait être 
multipliée l'intensité de la composante centrale du triplet, en suppo- 
sant que toute l'erreur de la théorie porte uniquement sur elle, est 
lonné de même, par les équations suivantes : 


(*) Le signe rappelle que l'écart (0 — C)/C observé de 14,5 o/o doit 
tre diminué de 1 à 20/0 pour tenir compte des raies Raman. 
(2) Le signe X rappelle que la valeur de po observée est probablement 


rop faible. 
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pour le bengène, par la méthode &): 

0,488 (0,31 f” + 0,69) + 0,512= 1,145 d’où FA 9 
par la méthode b) : 

0,425 (0,31 f'+ 0,69) — 0,912 d’où f'> 3,65 
pour l’éther, par la méthode a) : 

0,955 (0,25 f°+0,75)+ 0,045—1,105 d'où  f'<1,44 


Ainsi l'intensité théorique totale du triplet Rayleigh devrait êtr 
augmentée de 25 o/o environ pour le benzène, de 10 0/0 environ pou 
l’éther ; cela découle directement des résultats expérimentaux. 

Si l’on suppose de plus que la correction porte entièrement sur E 
seule composante centrale, ce qui n’est cette fois qu’une hypothès 
suggérée, mais non établie par les données précédentes, il faudrai 
que celle-ci soit augmentée de 80 o/o environ pour le benzène et d 
4o o/o environ pour l’éther. 

A priori une pareille correction nous a semblé peu probable, ca 
elle impliquerait pour les intensités relatives des trois composante 
du triplet Rayleigh, pour le bengène, les rapports : 


0,5 : 0,80 : 0,9 
au lieu des rapports théoriques : 
0,9 :.0,44:.: 0,5 
et, pour le foluène, l'expérience avait déjà donné ([2}, p. 77) : 
0,9 : 0,40 : 0,5 | 
a D) 


en assez bon accord avec les rapports théoriques : 
0,0 : 0,364 : 0,5 
De même pour l’éfher, les rapports correspondants seraient : 
0,9 :0,/491:10,9 
au lieu des rapports théoriques : 
0,9: 0/934%101:5 


Mais après achèvement de mon travail j’ai eu connaissance d’un 
étude de C.S. Venkateswaran (1) dans laquelle cet auteur donne, entr 


(t) Symposium of Papers on fluorescence, ..., 1942, p. 322, obligean 
ment communiqué par M. J.-P, Mathieu. 
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itres, les intensités relatives observées des composantes centrales 
:8 triplets pour nos deux liquides. 
\Ses résultats sont réunis dans le tableau suivant, où l’on a rappelé 
üs données et prévisions ci-dessus. 


Intensités relatives prévues et observées 
de la composante centrale du triplet Rayleigh (*). 


Venkateswaran Vaucouleurs 
ï Liquide NT 
calculé (25°)|- observé |calculé (20) prévu 
ARE De dite de 0,34 0,45 0,33 0,45 
MEnzene se... 0. ©. | °° 0,34:(R) 0,97 0,44 0,80 


(R) donne 0,32 dans sa table III, mais les valeurs de Ê — fr et y = $Y 
“de son tableau jI conduisent bien à 0,44. 
(} Composantes Brillouin — 0,5 + 0,5. 


“Il apparaît que notre seconde hypothèse, à savoir que l'erreur de la 
éorie porte en totalité sur la composante centrale du triplet, se 
“ouve vérifiée avec une précision inattendue. 

tIl faut d'ailleurs noter : 

19 que, comme Venkateswaran l'indique lui-même, par suite de la 


imière parasite, les intensités observées sont probablement un peu, 


op fortes ; et 

> que les intensités observées sont définies par les déviations 
iaxima des enregistrements et non par intégration des profils, ce 
hi, par suite de la plus grande largeur des composantes latérales, 
onduit encore à surestimer l'intensité de la composante centrale. 
Dans ces conditions il semble permis de conclure que notre seconde 
pothèse est dès à présent vérifiée quantitativement, dans la limite 
é précision des mesures, et que par conséquent l’effort d'améliora- 
on de la théorie devra bien porter essentiellement sur une meilleure 
nalyse des phénomènes donnant naissance à la composante centrale 
u triplet Rayleigh. 

* À ce point de vue il convient de signaler une étude de Mueller (35), 
ur les propriétés optiques des liquides non polaires, qui vaudrait 
ins doute d’être développée et précisée en vue d'une comparaison 
étaillée avec l'expérience. 


s Là Ééb 


# 


Lier 
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RÉSUMÉ ET CONCLUSIONS GÉNÉRALES 


Les résultats essentiels du présent travail, qui apportent Îles 
réponses aux questions posées par M. Cabannes en 1928, sont les 
suivants : 

1° Les nouvelles mesures absolues des facteurs de diffusion de 
Pargon et de l’air, interprétées par la formule de Rayleigh-Cabannes, 
fournissent une valeur du nombre d’Avogadro en très bon accord 
avec la valeur admise. | 

2° Les mesures antérieures sur l'absorption atmosphérique inter: 
prétées par cette formule, avec la nouvelle valeur du facteur de dépor 
larisation de l’air, conduisent au même résultat. ; 

On en conclut que la formule de Rayleigh-Cabannes représente 
très exactement (au moins à 1 0/0 près) la diffusion par les gaz, iso= 
tropes ou anisotropes, voisins de l’état parfait et que son application 
à l'étude de l'absorption atmosphérique paraît définitivement justifiée. 

3° Les nouvelles mesures absolues du facteur de diffusion du 
chlorure d’éthyle (vapeur), interprétées par la formule de Rayleigh- 
Cabannes généralisée, conduisent aussi à une valeur convenable du 

nombre d'Avogadro. S, 

On en conclut que la formule de Rayleigh-Cabannes généralisée 
représente également bien (au moins à 2 o/o près) la diffusion parles 
gaz éloignés de l’état parfait et, en particulier, qu’il n’y a pas lieu de 
faire intervenir dans la formule de diffusion un coefficient de 
compressibilité différent du coefficient macroscopique: Fi 

4° Les nouvelles mesures des facteurs de dépolarisation de léther 
et du benzène, au moins dix fois plus précises que les mesures anté- 
rieures, mettent nettement en évidence, pour la première fois, là 
variation spectrale de l’anisotropie optique moléculaire en diffusion: 

Pour le benzène, en particulier, la dispersion observée, corrigée dé 
l'influence calculée des raies Raman, est en parfait accord avec celle 
que permettait de prévoir la formule de Havelock, d'après la relation 

théorique de Gans entre le facteur de dépolarisation et la constante 

de Kerr. 
59 Les nouvelles mesures des facteurs de diffusion de l’éther et du 
benzène, confirmées et complétées par une nouvelle discussion des 
meilleures mesures antérieures, établissent formellement que la 
théorie acceptée, représentée par la formule de King-Rocard, ne 
représente pas exactement en valeur absolue la diffusion dans les 
liquides, même en tenant compte de l'influence du champ intermolé- 
culaire. 

Toutefois, la variation spectrale du facteur de diffusion, en valeur 
relative, est bien représentée par l'expression théorique dans la limite 
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de précision des mesures (1 o/o à 3 o/o) et, d'autre part, les mesures 
relatives antérieures sur l’eau, interprétées à l’aide’ des nouvelles 
imesures absolues, conduisent à un facteur de diffusion en bon accord 
(à 2 0/0) avec la valeur théorique. 

On en déduit que la correction à apporter à la formule théorique 
porte sur un terme « neutre » et que son importance croît avec l’in- 
tensité relative (C, — C,)/C, —(8 — x)/8 de la composante centrale du 
triplet Rayleigh ; nulle pour l’eau (C, —C;), elle atteint + 10 o/o envi- 
Le à 

Ê 


ron pour l'éther { 29 0/0) et + 15 o/o environ pour le ben- 


zène (er 31 oo}. 
- La discussion de données expérimentales diverses donne à peuser 
que l'erreur de la théorie porte plutôt sur la fraction de la diffusion 
Correspondant à la raie Rayleigh que sur celle correspondant au 
Spectre Cabannes-Daure ; plus précisément elle suggère que l’inten- 
Sité théorique de la composante centrale du triplet Rayleigh doit être 
augmentée de 4o o/o {éther) à 80 o/o (benzène). Des mesures inter- 
férentielles directes des intensités relatives des trois composantes du 
iriplet confirment pleinement ces déductions. 

… On en conclut qu’une sérieuse révision de la théorie de la diffusion 
dans les liquides est nécessaire. 

» Enfin des mesures correctes des intensités relatives des raies Raman 
de vibration par rapport à la raie Rayleigh pour l’éther et le benzène 
Seront nécessaires afin de tirer complètement parti de la précision des 
mesures actuelles pour le contrôle des formules théoriques futures. 
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Note ajoutée à la correction des épreuves : 


7 A la suite de notre travail Y. RocarD a proposé une nouvelle équation 
.  d'étar pour les liquides, qui permet de rendre compte de l'excès d'intensité. 


de la composante centrale du triplet Rayleigh ; voir C. R. Ac. Sc., 1949, 
229, 1137. 
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MESURE PRÉCISE DE L'ÉNERGIE 
DES PARTICULES LOURDES CHARGÉES 
JE FAIBLE PARCOURS PAR IMPRÉGNATION 
D'ÉMULSIONS PHOTOGRAPHIQUES 


Par Henriette FARAGGI 


"SOMMAIRE. -— 1) On montre que l’imprégnation d’'émulsions nucléaires 
fun élément donné est une méthode de choix pour la détermination pré- 
sise des parcours moyens des particules chargées; en particulier cette 
technique permet la mesure des énergies des particules de faible parcours 
ivec une précision supérieure à celle des méthodes utilisées jusqu’à 
présent. 

‘ >) On établit par ce procédé l'énergie des rayons « du Thorium, et 
l'énergie de fission du Thorium sous l’action des neutrons rapides. On 
montre que dans 1 0/o des cas environ, la fission comporte l'émission d’une 
troisième particule légère de faible énergie. 

… 3) On montre qu’il est possib'e, par un effacement partiel de l’image 
latente des trajectoires des particules de transmutation, de mesurer avec 
précision les parcours moyens de la particule émise et du noyau de recul. 
On étudie par ce procédé les trois réactions : 


Bt0{n, «)Lit Li6(n, «)H° N'#{n, p}Ci* 
L 
» 4) A l’aide des résultats ainsi obtenus on établit avec précision les rela- 
ions Parcours-Energie valables dans les émulsions nucléaires pour les 
articules « et les protons d'énergie inférieurs à 4 MeV, ainsi que les 
Yaleurs expérimentales du pouvoir de ralentissement des émulsions dans 
te domaine d’énergie. 
- 5) Il est alors possible de montrer qu’il n’y a pas de raisons très valables 
le mettre en doute la validité des relations Parcours-Energie relatives à 
Fair établies par Livingstone et Holloway. 
A nn. de Phys., 12€ Série, t. 6 (Mars-Avril 1051). 
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INTRODUCTION 


Une des premières manifestations de la radioactivité naturelle a 
été la propriété de noircir les plaques photographiques en l'absence 
. de lumière. Toutefois l’image photographique due aux rayonnements 
corpusculaires émis par les radioéléments n’a pas les mêmes carac= 
tères que ceux de l’image donnée par les rayons lumineux. De nom 
breux auteurs, parmi lesquels on peut citer principalement Becque= 
_rel, Pierre et Marie Curie, Reinganum, Mich}, Blau, Jdanov, Wilkins” 
et St-Helens (1), ont étudié l’action des particules chargées sur les” 
émulsions photographiques. Nous commencerons par dégager les 
caractères principaux de cette action. 

Lorsqu'un rayon lumineux tombe sur une émulsion photogra= 
phique, les photons qu'il contient sont absorbés dans les grains de“ 
bromure d'argent, et les rendent développables, en leur cédant leur 
énergie. Il faut en général que plusieurs photons soient absorbés" 
dans un grain pour que celui-ci puisse être développé. Au contraires 
les particules lourdes chargées émises par les corps radioactifs possè= 
dent en général une énergie suffisante pour effectuer dans l’émulsion» 
un certain parcours ; elles rendent développables un certain nombre 
de grains de bromure d'argent situés sur leur trajet, jusqu'à épuise= 
ment de leur énergie cinétique, et perte de leur charge. Il s'ensuit, 
que, si l’on examine au microscope une émulsion exposée à Fa 
lumière, après l'avoir développée et fixée, on observe un fouillis de 
grains isolés répartis au hasard ; au contraire, dans le cas d’une émul- 
sion ayant été exposée à un rayonnement corpusculaire, on observe. 
des alignements de grains, plus ou moins espacés mais que l'œil 
relie facilement les uns aux autres pour reconstituer le chemin suivi 
par les particules qui.les ont traversés. Si les grains sont suffisam= 
ment serrés, ils finissent par former une ligne continue qui matéria- 
lisera le trajet suivi par la particule dans l’'émulsion. En tout état de 
cause, {/ est possible, en examinant au microscope une émulsion 
photographique, de voir individuellement les trajectoires des par- 
ticules qui l'ont traversée. Re 

- Ce caractère établit une analogie entre les émulsions photogra- 
phiques et les chambres de Wilson, sensibles, elles aussi, aux tra- 
jectoires individuelles des particules. Le milieu photographique a 
l'avantage d’être d’un maniement très simple, d'un encombrement 
réduit et de fonctionner d’une manière continue. Mais pour que ces 
qualités puissent être utilisables, il est nécessaire que le long de 
chaque trace, les grains développés soient assez serrés pour qu’on 
puisse identifier chaque parcours avec une précision suffisante. | 

Les émulsions photographiques ordinaires ont des grains trop 
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#Spacés pour permettre des mesures quantitatives. Il était donc néces- 
iaire d'améliorer beaucoup la fabrication des émulsions pour qu’elles 
muissent être utilisées en physique nucléaire. En raison du petit 
sombre des utilisateurs, et du manque d’enthousiasme des fabri- 
sants, ceci a demandé un grand nombre d'années. 

. En 1911, Reinganum (2) constate l’existence de trajectoires indivi- 
Huelles de rayons «à dans les émulsions ordinaires. En 1925, Blau (3) 
met en évidence, dans certaines émulsions, des traces individuelles 
He protons. De 1930 à 1940, grâce aux travaux de Jdanov, quelques 
Emulsions spéciales pour rayons « commencent à apparaître, mais ce 
west qu’en 1944-1945 que, sous l'impulsion énergique des professeurs 
M. F. Powell et G. P. S. Occhialini et grâce à leur collaboration 


= 


troite avec les laboratoires de recherches de la maison Ilfort Ltd: 

ue toute une série d'émulsions spéciales pour recherches nucléaires 
#nt été créées, mettant à la disposition des chercheurs un nouvel ins- 

Erument extrêmement précieux d'étude de la matière. Peu après la’ 
fnaison Eastmann Kodak a mis au point également une série d'émul- 

sions spéciales. Mme I. Joliot-Curie a essayé d’intéresser les firmes 

françaises à la fabrication de ces émulsions nouvelles. Ce fut malheu- 

#eusement sans succès, ce qui nous a amenée à utiliser au cours de 

Se travail des plaques Ilford anglaises et des plaques Kodak anglaises 

£&t américaines. 

» Les caractères essentiels de ces plaques sont les suivants : 

» a) elles contiennent une très forte proportion de bromure d’argent 

{80 o/o) sous forme de grains très fins (de 0,15 à 0,2 y de diamètre) 
et très serrés, ce qui permet une bonne définition des trajectoires, et 
des mesures précises de leur longueur ; 

» b) les couches sensibles ont une grande épaisseur allant couram- 
ment de 5o à 100 et 200 y et pouvant aller jusqu’à 600 et 800 y, ce 
qui permet aux particules de rester dans l’émulsion jusqu’à la fin de 
leur parcours. On peut ainsi étudier l'intégralité des trajectoires. 


» Objet de cette étude. — Au cours de ce travail, à la demande de 
Mme I. Joliot-Curie, j'ai cherché à voir quelles étaient les possibilités 
offertes par Les émulsions spéciales pour physique nucléaire, dans les 
différents domaines et quelles en étaient les meilleures conditions 
d'utilisation. a 

Les premières plaques dont nous avons pu disposer étaient des 
Iford Half-Tone type R2 dont le pourcentage en argent n était pas 
encore très élevé : les grains, nettement alignés sur chaque trace, 
restaient relativement espacés (fig. 1 (a)). Très rapidement nous 
avons pu utiliser des plaques « Half-Tone Concentrated » puis 
des plaques « Nuclear Research » dans lesquelles les grains sont pra- 
tiquement jointifs le long de la trajectoire (fig. 1 (b)). je 
> En collaboration avec MM. Tsien-San-Tsiang, Chastel et Vigne- 
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ron (4), nous avons procédé à l'étalonnage de ces plaques, en les: 
irradiant par des rayons a d'énergies connues. Nous avons alors; 
oonstaté que ces plaques étaient particulièrement intéressantes pour 
la mesure des énergies, car elles permettent une mesure precise du, 
parcours moyen des particules. En particulier, pour l'étude des fai- 
bles parcours, correspondant soit à des énergies faibles, soit à des 
masses élevées de particules, elles offrent des avantages indiscutables, 
sur les autres méthodes, grâce à la possibilité d'introduire l'élément 
étudié au sein même de l’émulsion (imprégnation). À 

C'est ainsi que nous avons pu mesurer le parcours moÿen des 
rayons x du thorium Th? avec une précision nettement supérieure & 
celle des résultats précédents. 


ÉPDE Des PAP TE AS SU SON MR» Le 


l 


+ 


PR D LT SP ETES CRE 


Le 


Fig. 1. — A, trace ancienne; B, trace nouvelle. Te 
M [RE 
Ensuite, en collaboration avec M. Tsien-San-Tsiang, nous avons 
étudié la fission du Th??? par les neutrons rapides, et mesuré l'énergie 
de fission. # 
La technique d’imprégnation demandant une mise au point des 
conditions favorables à l'introduction d’un élément donné dans 
l’émulsion, nous avons été amenée à étudier de plus près la constitu- 
tion de l'image latente, due aux particules chargées dans l'émulsion 
photographique et à préciser les règles pratiques à suivre pou 
réussir une imprégnation. | 
_ Cette étude nous a conduite à imaginer un procédé, basé sur l’effa- 
cement partiel des images, qui permet d'étudier séparément le par: 
cours moyen de la particule émise et du noyau de recul émis simui: 
tanément dans une transmutation. , | 
Nous avons appliqué ces méthodes à l'étude de quelques transmu 
tations provoquées par les neutrons thermiques sur des éléments 
imprégnant les émulsions. 


L'étude de ces transmutations nous a permis d’établir les relation: 
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‘tre le parcours et l'énergie, valables pour les particules d'énergie 
mférieure à 4 MeV et pour les protons d'énergie inférieure à 1 MeV, 
“our leur parcours dans les émulsions nucléaires. Nous avons pu éga- 
ment comparer ces relations aux relations équivalentes valables 
our les parcours dans l'air : les résultats que nous avons obtenus 
“ermettent de confirmer la validité des relations relatives à l'air qui 
“ait été mise en doute par certains auteurs. Enfin, nous avons pu 
“tablir expérimentalement le pouvoir de ralentissement des émul- 
‘ons nucléaires dans le domaine des énergies faibles, et le comparer 
“ pouvoir de ralentissement théorique. 


PREMIÈRE PARTIE 


CHAPITRE PREMIER 


CARACTÈRES GÉNÉRAUX DES TRACES DE PARTICULES 
DANS LES ÉMULSIONS PHOTOGRAPHIQUES 


Deux notions fondamentales permeltent de comprendre la forma- 
‘ion des trajectoires dues aux particules chargées dans les émulsions 
st de saisir les relations possibles entre la longueur d’une trace et 
Pénergie cinétique de la particule. 

19 Tout d’abord, un grain de bromure d'argent contenu dans une 
Smulsion photographique peut être rendu développable, c’est-à-dire 
susceptible d’être réduit à l’état d'argent sous l’action du révélateur, 
s1l reçoit d’un phénomène ionisant quelconque une énergie supé- 
rieure au « seuil de développabilité » (5) (6). Pour atteindre ce seuil 
anviron ho photons d'énergie correspondant au spectre visible sont 
nécessaires (7); mais il suffit d’une fraction de l'énergie cinétique 
d'une particule chargée pour obtenir ce résultat. 

20 En effet, et c’est là le deuxième point, une particule chargée 
louée d'énergie cinétique et traversant un milieu matériel quelconque . 
lui cède de l’énergie. 

La perte d'énergie par unité de longueur est donnée par la for- 
mule de Bethe-Bloch (8) : 

dE Tes? 
Fan (1) 


Ju _ est la perte d'énergie par unité de longueur de la particule dans 


e milieu traversé, 


Ann. de Phys., 12° Série, t. 6 (Mars-Avril 1951). 21 
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e : la charge élémentaire, 

m : la masse de l’électron, 

£ : le numéro atomique de la particule, 

v : sa vitesse, 

N : le nombre d’atomes par unité de volume du milieu traversé et 
B le nombre de ralentissement du milieu traversé pour la particule 
considérée. 

Le nombre de ralentissement du milieu dépend à la fois de la 
nature de ce milieu, de la nature de la particule, et de l'énergie de 
cette dernière. Toutefois, pour une particule donnée, ce nombre varie 
lentement avec l'énergie de la particule et en première approximation 
on peut le considérer comme constant dans ün intervalle d'énergie 
donnée. 


RELATIONS ENTRE LE PARCOURS ET L'ÉNERGIE. — Le parcours de la 
particule dans le milieu matériel est donné par l'intégrale : 


MAÉ GR 
R= |, ee 

Il peut être calculé si le nombre de ralentissement B est bien 
connu. En fait, il est préférable de déterminer pour chaque milieu 
une relation expérimentale entre le parcours et l'énergie en mesurant 
le parcours de particules d'énergie connue. La formule (1) permet: 
d’interpoler avec précision entre les points expérimentaux. Récipro- 
quement, la relation entre le parcours d'une particule dans un milieu 
donné et son énergie étant établie, la mesure du parcours permettra 
de déterminer l'énergie. 


En ce qui concerne les émulsions photographiques le ralentisse- 
ment par la gélatine ne donne lieu à aucune conséquence visible. Le 
ralentissement dans le bromure d'argent se traduit par la développa- 
bilité d’un certain nombre de grains traversés. 

On peut done définir un « parcours » de la particule dans l’émul- 
sion qui est la distance séparant les grains extrêmes rendus dévelop- 
pables. La perte d'énergie par unité de longueur étant proportion- 


- nelle à =; on voit que les grains développés seront plus serrés vers 
l'extrémité de la trajectoire. 

Si les grains sont assez denses et as<ez fins, ce qui est le cas des 
émulsions spéciales pour recherches nucléaires, l'erreur commise en 
assimilant le parcours réel à la distance entre le premier et le dernier 
grain (erreur égale au maximum au double de l'intervalle entre deux 
grains) est pratiquement négligeable devant les autres causes d’er- 
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“eur. Les « parcours » ainsi définis permettent la détermination des 
“mergies, après étalonnage préalable des émulsions, avec une préci- 
on égale à celle des autres méthodes, et même, dans le domaine des 
snergies correspondant à de faibles parcours, une précision supé- 
“eure aux méthodes utilisées jusqu’à présent, Voyons quelles sont 
és erreurs possibles dans ces mesures de parcours. 


CHAPITRE II 


PRÉCISION POSSIBLE SUR LA MESURE DES PARCOURS 


Cnoix DU PROCÉDÉ D'IRRADIATION. — Parmi les erreurs que l’on peut 
“ommettre sur la longueur des trajectoires, et par suite sur l'énergie 
winétique des particules, certaines sont liées au dispositif utilisé pour 
wecueillir ces particules dans émulsion, et peuvent être évitées. Nous 
allons donc déterminer le procédé d'irradiation le plus favorable à 
des mesures précises de parcours. 

On peut ramener les différents modes d'irradiation à trois types 
principaux : 

1) Méthode de contact (autoradiographie). — La source radio- 
active est une surface plane, maintenue en contact étroit avec l’émul- 
Sion (fig. 2). Les particules émises en avant de la source pénètrent dans 
l’émulsion qui donne ainsi l'image en position et en intensité des 
radioéléments contenus dans la source. Très fructueuse pour la loca- 
lisation et la détection des rayonnements (9), cette méthode se prête 
mal à la détermination précise des parcours pour les raisons sui- 
vantes : 

Tout d’abord, la source, extérieure à l’'émulsion, a une épaisseur 
finie ; les rayons issus des couches les plus profondes ont subi, dans 
la source même, un ralentissement plus ou moins important avant 
‘de pénétrer dans l’émulsion; dans le cas des particules de faible par- 
cours, correspondant soit à des noyaux légers de faible énergie (par- 
ticules «, protons), soit à des noyaux lourds (fragments de fissions), 
celte absorption des rayonnements dans la source devient prépondé- 
rante etempêche la mesure réelle et précise des parcours (12). 

De plus, la majeure partie des particules pénètre obliquement dans 
l'émulsion. Or, les émulsions nucléaires, en raison de leur forte 
teneur en bromure d’argent, subissent au cours du fixage une dimi- 
nution d'épaisseur de l’ordre de 50 0/0. Les traces obliques subissent 
de ce fait une diminution apparente de longueur. Les traces paral- 
ièles au plan de J'émulsion et du support de verre, dites traces 
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«horizontales », ne sont pas altérées. La mesure des longueurs des! 
traces obliques, nécessitant la connaissance du facteur de contrac- 
tion (11) sera moins précise que celle des traces horizontales. 


N \ 
E\ \ 


Fig. 2. — Impression par 
(e) . 
contact. Formation des 
TRACES traces. 


L'autoradiographie, fournissant principalement des traces obliques, 
ayant subi une absorption plus ou moins grande dans la source, ne 
se prête donc pas à des mesures précises de parcours. 

2) Impression par faisceau canalisé. — La source radioactive 
émet un rayonnement canalisé par un diaphragme et recu dans 
l’'émulsion sous un angle connu, l’ensemble étant maintenu dans le 
vide (fig. 3). Il est alors possible en disposant l’'émulsion parallèle- 
ment à la direction du rayonnement d'obtenir des traces « horizon- 
tales ». 


Mais on n’évite pas la perte d'énergie des particules dans la source 
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Le 
éme, el quoique très commode pour la mesure des énergies 


oyennes où grandes (10), cette méthode ne permet pas la mesure 
mrécise des énergies faibles. 


SOURCE <— 


NEC — 


Fig. 3. — Impression par faisceau canalisé. Formation des traces. 


3) Impression par imprégnalion. — Il est souvent possible de 
faire pénétrer dans l’émulsion photographique une substance étran- 
ère, sans en altérer pour autant les propriétés. En immergeant la 
plaque dans une solution d’un élément donné, la gélatine gonfle, et 
simprègne d’une manière homogène de cet élément. Après séchage, 
a substance reste contenue et uniformément répartie au ‘sein de 
élément. Si elle émet alors des particules chargées, soit spontané- 
ment, soit à la suite d’une transmutation provoquée, ces particules 
erdront la totalité de leur énergie cinétique au sein de l’émulsion, 
ans subir aucun ralentissement préalable (fig. 4). Le parcours 
nesuré sera alors le parcours réel total de la particule. En outre, les 
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trajectoires ayant dans la masse de l’émulsion toutes les orientations 
possibles, 1l est facile de sélectionner pour les mesures les traces 
horizontales. On peut alors mesurer avec précision les parcours les 
plus faibles. 


TRACES TA 


Sen ee 


—. _ é : ; 
Se Fig.4.— Impression par imprégnation. 
Formation des traces. 


EMULSION 


La seule cause d'erreur supplémentaire de cette méthode est la 
variation possible du pouvoir de ralentissement de l'émulsion im pré- 
gnée par rapport à l’'émulsion normale. Mais, outre que cette varia- 
tion est généralement faible, on peut la mesurer facilement en éta- 
lonnant l’émulsion imprégnée à l'aide de rayonnements d'énergie 
connue. 


Voyons maintenant quelle est la précision possible sur la mesure 
d'un parcours. 
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Précision DES RÉSULTATS. — La mesure des parcours dans les émul- 
ons nucléaires de particules chargées ayant une énergie donnée se 
ramène à des mesures de longueur. On sait que des particules de 
nème énergie cinétique initiale ont dans la matière des parcours 
égerement différents qui obéissent à la loi de répartition statistique 
e Gauss : 


Æ 


ÿ=— ne" 


CAES 
bù y est le nombre de trajectoires de longueur x, 

e la base des logarithmes népériens, 

æ, le parcours le plus probable ou « parcours moyen » de la parti- 
“ule dans le milieu considéré 

et « le module de la loi de probabilité, qui caractérise la fluctua- 
ion des parcours. 

Le coefficient de fluctuation : 


(o 4 


O=—= 
L To 


peut être calculé théoriquement (13). 

Les erreurs de mesure sur chaque parcours introduisent des fluc- 
tuations supplémentaires dans les mesures de longueurs. Parmi les 
#rreurs de mesure, certaines ont également une répartition gaus- 
Sienne, et ont pour résultat d'augmenter le coefficient de fluctuation 
Sans altérer la valeur du parcours moyen. Ce sont : 

10 l'erreur commise sur chaque mesure de longueur proprement 
dite : elle est de l’ordre de 0,2 y par trajectoire mesurée, et peut être 
facilement rendue peu importante en multipliant le nombre des 
mesures ; 

2° l'erreur due aux variations possibles du pouvoir de ralentisse- 
ment : en effet, l'émulsion comporte deux éléments de pouvoir de 
ralentissement très différents, la gélatine, et le bromure d'argent. De 
petites différences dans la composition de l’émulsion, pouvant inter- 
venir d’un endroit à un autre, se traduisant par de petites variations 
du pouvoir de ralentissement. Ces fluctuations sont gaussiennes, et 
peuvent être rendues peu importantes en variant les endroits de 
l’'émulsion où sont effectuées les mesures. 

Les erreurs systématiques, pouvant affecter directement la valeur 
du parcours moyen sont les suivantes : 

19 le manque possible d'un grain à l'origine ou à l'extrémité de la 
trajectoire. Dans les émulsions nucléaires à grain fin et forte teneur 
en argent, cette erreur est complètement négligeable ; 

20 l'erreur due à l'emploi d’une source extérieure : nous avons vu 
que si la source radioactive est extérieure à l’émulsion certaines par- 
ticules ont subi un ralentissement plus ou moins grand avant de 
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pénétrer dans l’émulsion : les longueurs des parcours mesurés mon- 
trent alors un excès de valeurs trop faibles, et la courbe de réparti- 
tion cesse d’être gaussienne. On ne peut plus alors définir avec préei- 
sion le « parcours moyen » de la particule, et l’on est obligé de 
caractériser l'énergie de la particule à l’aide de la notion de « par- 
cours extrapolé ». Or les mesures de parcours extrapolés, qui dépen- 
dent largement de la méthode expérimentale utilisée sont toujours 
moins précises que les mesures de parcours moyens (23). 

La méthode d’imprégnation, qui permet d'éviter l'emploi d'une 
source extérieure permet la mesure des parcours moyens des parti- 
cules chargées avec une bonne précision, même dans le cas de par- 
cours très faibles. 


PRÉCISION POSSIBLE. POUVOIR SÉPARATEUR. — En utilisant l’impré- 


gnation, les seules causes de fluctuation des mesures, en dehors des 
fluctuations théoriques sont l'erreur de mesure de longueur, et les. 


fluctuations du pouvoir de ralentissement. Il n’est pas difficiie, en 
multipliant le nombre des mesures d'obtenir sur la mesure d’un 
parcours moyen une précision inférieure à 1 0/0. 

On peut obtenir la même précision sur la mesure des énergies si 
l’on peut étalonner l’'émulsion même que l’on utilise, sans être obligé 
de passer par l'intermédiaire de la mesure du grandissement linéaire 
du microscope utilisé. En effet, les mesures de longueur des trajec- 
toires se font à l’aide de microscopes donnant un grandissement 
linéaire de l’ordre de 1000 à 1 500 diamètres. À cette échelle, les 
traits des micromètres objectifs utilisés pour la mesure des grossisse- 
ments sont très mal définis et l'erreur sur la mesure du grandisse- 
ment peut être égale, sinon supérieure, à l'erreur due à la dispersion 
des mesures. 

L'utilisation d’un étalonnage non effectué par l'observateur lui- 
même peut en outre faire intervenir des erreurs systématiques, dues à 
des différences dans les équations personnelles des observateurs, 
dans la composition d'émulsions de coulées différentes ete. 

L'erreur totale sur la mesure des parcours ne peut, en tout état de 
cause, dépasser 2 0/0. L'erreur correspondante sur l'énergie dépasse 
rarement, dans les conditions les plus défavorables, 4 à 5 0/0. Il n’est 


pas difficile, moyennant les précautions indiquées, d'atteindre une 
précision de l’ordre de 1 a/o 


Enfin, il est possible de définir un « pouvoir séparateur » de là 
méthode, qui est l'intervalle d'énergie de deux rayonnements donnant 
des statistiques de parcours nettement séparées. Pour les émulsions 
pour recherches nucléaires, non sensibles aux traces individuelles 
d'électron, ce pouvoir séparateur est de l’ordre de 300 keV. 

Nous voyons donc que, particulièrement dans le domaine des fai- 
bles parcours, la technique d'imprégnation est la mieux adaptée à un 
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ésultat précis. Mais pour être efficace, l'imprégnation doit être faite 
vec un certain nombre de précautions sur lesquelles nous allons 
pporter quelques précisions. 


CHAPITRE III 


LA TECHNIQUE D'IMPRÉGNATION. 
LES PROCÉDÉS DE DÉVELOPPEMENT 


PRINCIPE DE L'IMPRÉGNATION. — Pour imprégner l’émulsion photo- 
&raphique d'une substance quelconque, il suffit en principe de 
tremper la plaque dans une solution de l’élément étudié, puis de la 
laisser sécher à l’abri de la lumière Si la substance est elle-même 
radioactive, elle émettra son rayonnement au sein même de l’émul- 


Sion, dès l'instant où elle y aura pénétré. Il suffira donc de conserver 
la plaque pendant le temps nécessaire à l'émission d’un nombre 


convenable de rayons a (environ 10 000/cm*) puis de développer. Si la 
Substance incluse n’est pas elle-même radioactive, on expose la plaque 
imprégnée à un rayonnement extérieur (neutrons, protons, deutons, 
rayons «) et on la développe immédiatement. On observe ainsi les 
transmutations provoquées par le rayonnement incident dans l’émul- 


Sion. Ceci permet soit d'étudier ces transmutations, elles-mêmes, soit 


de caractériser le rayonnement primaire par les transmutations qu'il 
produit. 

F 

* TRAGES FORMÉES PENDANT L'IMPRÉGNATION. — Lorsqu'on étudie un 
fradioélément naturel, il faut veiller à ce que le temps pendant lequel 
da gélatine imprégnée est gonflée d'humidité soit court devant le 
temps de pose total. En effet, le pouvoir de ralentissement de l’'émul- 
Kion humide est nettement plus faible que celui de l'émulsion 
‘Sèche (11). Il s'ensuit que les traces formées pendant le temps où la 
‘plaque baigne dans l’émulsion radioactive, et pendant le séchage, 
‘seront nettement plus longues que les traces formées dans l’'émulsion 
‘sèche ; leur longueur diminuera graduellement au cours du séchage. 
Pour accélérer le séchage, on peut plonger la plaque humide dans 
J'alcool à 95° pendant 2 minutes, le séchage est alors très rapide (4). 
En tout état de cause, il est préférable de choisir une concentration 
“elle que les traces formées pendant le stade humide soient en nombre 
négligeable par rapport aux traces « sèches ». Si l’activité du radio- 
‘élément ne permet pas un temps de pose suffisamment long, on peut 
‘opérer en milieu constamment humide. Il faut alors faire une mesure 
spéciale du pouvoir de ralentissement de l’émulsion humide et tenir 
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- N 
compte du fait que les images latentes formées en milieu humide* 
s’effacent assez rapidement (14). # 

Cet inconvénient n’existe pas avec les plaques imprégnées d'éléments, 
non radioactifs que l’on soumet à l’action d’un rayonnement extérieurs 


car la plaque est sèche au moment de l’irradiation. ñ 


INFLUENCE DES ÉLÉMENTS INTRODUITS DANS L'ÉMULSION SUR LES PRO= 
PRIÉTÉS PHOTOGRAPHIQUES. — Pour pouvoir utiliser la méthode d’im= 
prégnation, il est nécessaire que le produit utilisé puisse être introduit 
dans l’émulsion d’une manière homogène, et qu'il n’en altère pas les 
qualités photographiques. de 

Pour qu'un élément puisse être introduit dans l’émulsion, il suffit 
qu'il soit soluble dans un liquide capable de déterminer le gonflement» 
de la gélatine et d'y pénétrer : c’est le cas de l’eau, de l'alcool, des 
l’'acétone.. Il n’est généralement pas très difficile de trouver uw 
solvant convenable de l'élément à étudier. La vitesse de diffusion du” 
produit dans la gélatine obéit aux règles générales de la physico= 
chimie des gels et des phénomènes d’adsorption (15). M 

Une fois introduit dans l’émulsion, il faut que l’élément ne gène - 
pas, soit par sa nature, soit par son état chimique, le mécanisme de” 
formation et de développement des images photographiques. Il arrives 
assez souvent que l'introduction d’un élément empêche la formationn 
de l’image latente, ou au contraire la facilite. Cette action a été long-" 
temps constatée d’une manière empirique par les utilisateurs qui. 
signalaient l’action de « renforcement » ou de« désensibilisation » de 
tel ou tel composé, sans se préoccuper d’en chercher ja cause. 

C'est ainsi que les premières expériences d’imprégnation de plaques 
nucléaires ont été faites avec des solutions d'uranium ou dethorium- 
On s’aperçut alors très rapidement que la netteté des traces dépendait. 
de la concentration du radioélément dans la solution et que les très 
fortes concentrations ne permettaient plus de développer les plaques. 

D'autre part, l’image latente due aux particules, dans les émulsions. 
nucléaires, subit un effacement progressif, assez rapide, au cours du: 
temps qui sépare l’irradiation du développement. Ce phénomène de. 
« fading » est très gênant dès que l’on a besoin de temps de pose” 
dépassant plusieurs jours. Or, Powell, Occhialini ont remarqué que 
dans les plaques imprégnées de bore, le fading était fortement. 
ralenti (16). Les physiciens, qui utilisent les plaques pour des études. 
nucléaires, avaient naturellement l'attention attirée par la nature de* 
l'élément introduit, beaucoup plus que par sa forme chimique etr 
s exprimaient le plus souvent en disant que l’uranium « désensibi= 
lise » les émulsions, le bore les « stabilise ». 4 de 


LA” 
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TECHNIQUE DES EXPÉRIENCES. RésuLrars. — Comme nous nous pro- | 
À 


à ,, , Q 
posions d'étudier un certain nombre d'éléments par la technique. 
ï 
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im prégnation, il était utile d'essayer de systématiser l'action photo- 
graphique des différents éléments, et de dégager des règles géné- 
tales pour imprégner à coup sûr une émulsion d'un élément quel- 
ronque. 

. Geci nous a amenée à examiner de plus près l'influence sur les 
#mulsions bromure d’argent-gélatine de la forme sous laquelle un 
ème élément était introduit. Reprenant les idées que l’on a sur le 
mécanisme de formation de l'image latente, nous avons pu montrer 
u’un élément agit, non par sa nature, mais essentiellement par le 
aH de la solution d'imprégnation. 

Gette solution d’imprégnation peut empêcher la formation même 
es images, et agir ainsi sans que son action puisse être complète- 
ient rattrapée au développement par un révélateur approprié. 


S source P_ plaque R. robinet a vide 
D disphragme  B supportdeplaque 


Fig. 5. — Irradiation des plaques. 


Nos expériences ont été conduites de la manière suivante : nous 
vons étudié la sensibilité des plaques imprégnées par diverses solu- 
tions d’un même élement, à des concentrations variables. Pour les 
éléments radioactifs, on laissait s’écouler le temps nécessaire à la 
Démation d’un nombre suffisant de traces, et on examinait ces 
traces. Pour les éléments non radioactifs, les plaques imprégnées 
étaient irradiées à l’aide d’un faisceau canalisé de rayons « tombant 
dans la plaque sous un angle de 450 (fig. 5). La source était consti- 
tuée soit par du polonium, soit par le dépôt actif du thorium, donnant: 
les deux rayonnements de ThC et de FhC’. pu 
Les plaques (Ilford, Nuclear Research type C2, 100 p) étaient plon- 
gées dans la solution d'imprégnation pendant 30 à 45 minutes, 
rincées et séchées rapidement. Après l'irradiation, elles étaient lavées 
longuement pour éliminer le produit introduit, puisdéveloppées. Les 
races plongeant à 45° dans l'émulsion permettaient de juger l’'homo- 
œénéité du développement dans la profondeur de l’émulsion. 


Tableau des corps étudiés. 


Thorium. — a) Solution de nitrate de thorium : 


Concentration Netteté des traces | S 


Da 1 0/0 nettes £ 
3. » nettes. £ 
6 » __ affaiblies À 
NO LD EE très affaiblies | 
TS 20 » pas de traces « 
30 » pas de traces 


ôutes les concentrations. | 
Green et Livesey (17) ont obtenu des résultats she av 
4 nitrates d’ uranium, et constaté que les acétates d’ uranium p 


Concentration : Traces 


| + 2olo nettes ME: - 
10 » légèrement affaiblies 
20 )» très affaiblies 


EE 
— Solution de nitrate de bismuth dans une so 


1 … Bismuth. 


Goncentration Traces 


5 ‘6/0 M MPnettes as vs 
10+ » légèrement BfFaiAReQE 


_ La très faible solubilité du nitrate de Rene n'a pas pe 
1 d étudier des concentrations plus élevées. 7 

* Fer. — La désensibilisation par les sels ferriques est bien ce 
| et utilisée depuis longtemps par les photographes. Nous aYoNËS 
ur Pres organique, le sesquicitrate de fer. 


E 


Concentration Traces 


2 0/0 _ nettes M 
10 » _ nettes 
20 » nettes 
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Magnésium. — Solution de nitrate de magnésium. 
Concentration Traces 
2 0/0 nettes 
DO) nettes 
5o )» nettes 
Zinc. — Les solutions de chlorure de zinc sont sans action sur la 


netteté des traces. 

Potassium et sodium. — Les chlorures sont sans action. Les carbo- 
pates renforcent les images. 

+ Lithium. — Les plaques imprégnées de citrate de lithium se déve- 
loppent normalement. 

Bore.— L'introduction n’altère pas la qualité desimages. De plus, 
les images formées sont plus stables (15). 

Discassion de ces résultats. — L'ensemble de ces résultats semble 
bien montrer que la formé chimique sous laquelle l’élément est intro- 
duit soit beaucoup plus-importante que la nature même de l’élément : 
les cas du fer et de l'uranium sont caractéristiques. Les sels d'éléments 
lourds sont fortement hydrolysés en solution aqueuse et l'acidité 
augmente avec la concentration. Les ions H+ ainsi formés empêchent 
la formation des images, tandis que les combinaisons organiques des 
mêmes éléments, ou encore les solutions étendues (de pH plus élevés) 
‘Sont sans action. De même, les sels de bases fortes, et les combinai- 
sons alcalines dans lesquelles l'élément introduit joue le rôle d’anion, 
n'altèrent pas les images: elles ont même quelquefois un effet de 
renforcement. 

* Nous avons donc conclu de cette étude que la forme la plus favo- 
rable sous laquelle un élément puisse être introduit est celle d’un 
composé organique, ou d’un électrolyte de pH neutre ou basique. | 
* Piccioto (19) a montré que, dans certains cas, on peut rétablir 
l'intégralité des images, en modifiant convenablement les conditions 
de développement. Il définit le « pH de l’émulsion » comme le pH 
d’une solution aqueuse de volume déterminé dans lequel est dilué un 
“olume également déterminé de l’émulsion, le rapport des volumes 
‘restant constant. Il montre alors que le pH de l’émulsion s'équilibre 
‘avec celui de la solution dans laquelle elle est plongée, jusqu'au pH 10 
où l'effet tampon de la gélatine intervient. Le pH acquis par la plaque 
‘dans le bain d'imprégnation influence ensuite celui du révélateur. 
Or, les travaux d’Abribat et de Pouradier (20) ont montré que le pH 
‘du révélateur est un facteur essentiel de l’efficacité du développement 
et qu'un révélateur ne peut agir qu'entre des limites de pH bien 
déterminées, les valeurs de pH les plus élevées donnant l'efficacité 
maximum. Le pH des émulsions au bore est de l’ordre de 9, celui des 
‘solutions à 10 0/o d’'acétate d’uranyle de », celui des émulsions ordi- 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Mars-Avril 1951). 22 
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naires de 6, celui du révélateur habituel-de 10. Les émulsions au horen 
seront donc surdéveloppées, et les émulsions à l’acétate d'uranylen 
sous-développées par rapport à l’émulsion normale non imprégnée. : 


On peut corriger ce défaut de développement dû à l'acidité des” 


plaques, en donnant au révélateur un pH qui corrigerait celui de 


1 


l'émulsion. 5 

Pour les plaques de pH> 1 on peut utiliser un révélateur plus 
basique, ou rétablir de pH, après lavage de l’émulsion pour éliminer 
le sel, en la plongeant dans une solution à pH 7 ou 8. Mais pour les 


plaques de pH< 1 ‘cette compensation n’est plus possible, ear la 


présence des ions H+ perturbe la formation et la stabilité de l’image 
latente. l 0 


En effet, nous avons vu que la formation de l’image latente, dans 


En 


les grains de bromure d'argent, se fait par l’agglomération d'électrons 


LP 


libres et d'ions Ag+ autour de certains défauts du réseau cristallin, 
les «centres de sensibilité ». D’après les récents travaux de Mitchell(5). 
ces défauts seraient formés principalement par des emplacements 
vacants d’anions (défauts de Schottky). Mitchell a montré également 


que ces défauts sont d'autant plus nombreux que le pH du milieu” 


entourant les grains est plus élevé, facilitant la migration du brome 


dans le milieu extérieur. Les centres de sensibilité sont donc moins 
w" 


nombreux en milieu acide. De même, la transformation des centres” 

de sensibilité en germe de développement sous l’action d’un rayonne: 

ment ionisant nécessite l’évacuation du brome dans la gélatine; si" 
EX 


cette évacuation ne se fait pas, une probabilité relativement grande” 


de recombinaison des ions peut exister, et concurrencer la formation 
de l’image latente. En conséquence, l’image latente formée en pré-. 
sence d'ions H+ sera moins importante, et certains grains qui auront” 
été impressionnés resteront au-dessous du seuil de développabilité. 

Enfin, les images formées en milieu acide sont moins stables que 
les images formées en milieu neutre, ou basique. En effet, dans une | 
étude générale du phénomène de l’effacement de l’image latente, faite | 
en collaboration avec Mile Albouy (18), nous avons pu montrer que 
ce « fading » était dû à l'oxydation des germes de l’image latente par 
l'oxygène de l'air. Or, cette oxydation, qui produit des ions OH- 
dans le milieu entourant les grains, est accélérée en milieu acide. * 1 

Les images formées en présence d'ions H+ seront donc à la fois” 
moins importantes et plus fortement oxydables, ce qui limite le 
temps de pose. 1 


Les plaques imprégnées de sels acides ne pourront être développé! 


0 


È 


‘% 


bles que si le temps de pose est faible, ou encore si le pH est ramené 


UE a hrs : PAPA LE \ 0 r . 1 
à une valeur supérieure à 4 immédiatement après l’imprégnation, + 


{ » , 1 
MARGHE À SUIVRE DANS L’IMPRÉGNATION DES PLAQUES. — En résumé 


la marche à suivre pour introduire dans l’émulsion un élément donné 
est la suivante : 4 


h 


wa 
AE sn 


w:. 
% 
# 
LA 
L 
V2 
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+) Dans la mesure du possible, faire entrer l'élément dans une 
Bmbinaison soluble de pH compris entre 4 et 4. 

»} Si l'élément.estiun radioélément matureliutiliser une concentra- 
bon telle que les traces formées «en phase humide soient ‘en nombre 
tégligeable par rapport.à l’ensemble des:traces. 

3) Pionger l’émulsion dans un bain d’ imprégnation pour un temps 
2. avec /’ épaisseur de da couche sensible : 15.à 20 minutes ‘pour 

u, 30 à 4o minutes pour 100 y. 

4) Avant le développement laver la plaque pendant 30 minutes 
l’eau courante pour éliminer l'élément introduit. 

5) Si la solution d’ imprégnation est rès acide, ce qui est quelque- 
us inévitable pour des composés peu solubles en milieu neutre, 
amener le pH dans des limites plus favorables en plongeant l’émul- 
mon dans une solution tamponnée de pH 7 ou 8. 

6) Développer. 

“Les éléments complètement insolubles doivent être étudiés enutili- 
ant une source extérieure à la plaque, ‘en tenant compte des'correc- 
“ons adéquates. 


Technique du développement. 


Le développement des plaques spéciales pour recherches nucléaires 
emande un révélateur lent, donnant peu de voile chimique, et sus- 


eptible de pénétrer dans toute l'épaisseur de l’émulsion. Pour pou- 


oir tirer des renseignements quantitatifs précis de l’examen des 
races développées il'est nécessaire d’être assuré que tous les grains 


léveloppables l'ont été réellement et que les grains ayant reçu la 
mème quantité d'énergie ont reçu le même degré de ‘développement. 


sa vitesse de FH du révélateur n'étant pas très grande, le pro- 
ème du développement homogène des couches épaisses demande 
les précautions particulières, difficulté qui n’existe pas pour les 
mulsions photographiques ordinaires. 


| RÉVÉLATEUR. — Le révélateur habituellement utilisé et qui se prête , 


Ssez bien à tous les problèmes a la composition suivanle : 


be Génol 22, M'A kg. 
‘4 Sulfite de sodium auhydre LC 150 » 
be. Hydroquinone. . . ALU 16 » 
Fes Ip 19 Ÿ Carbonate de sodium anhydre RAR D TON 
Bromure de potassium . , . . 10 » 
DOS REA LR TER CRE CS OO D CT" 


Be révélateur doit être dilué pour l'emploi. Les concentrations de 
6 à 30 o/o sont généralement utilisées suivant le type de ! ‘émulsion 
t le degré de développement désiré. 
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Pour obtenir l'uniformité du développement dans l'épaisseur, il. 
convient d'observer les précautions suivantes : 

1) Plaques d'épaisseur inférieure à 50 y.. — Faire gonfler la gélas 
tine en plongeant l’émulsion dans l’eau pendant 15 minutes; la pênés 
tration des constituants du révélateur dans l’émulsion déjà gonflée sera, 
beaucoup plus rapide. ; 

>) Plaques d'épaisseur comprise entre 50 et 100 y. — Le gonfless 
ment préalable dans l’eau sera suivi d’un développement très lent : 
révélateur dilué de 5 à 10 o/o pendant 60 à go minutes à 18° C. On 
peut également utiliser le développement « température » mis au 
point par Dilworth, Occhialini et Payne (21). 

3) Plaques d'épaisseur supérieure à 100 y. — Pour les épaisseurs 
supérieures à 100 pi, il est nécessaire d’utiliser le procédé « tempéra= 
ture » de Dilworth, Occhialini et Payne, qui permet seul d'obtenir 
un développement homogène dans toute la masse. Le principe est le 
suivant : on plonge la plaque dans un bain contenant le révélateur, 
maintenu à 5° C; à cette température le révélateur pénètre dans 
toute la masse de l’émulsion, mais le développement ne peut pas se 
produire, en raison du froid. Lorsque la pénétration est achevée, on 
ramène la température à 180 C et le développement s’amorce dans 
toute la masse au même moment. Ce procédé permet de développer 
des émulsions dont l’épaisseur peut atteindre 600 y, ce qui est partis 
culièrement intéressant pour les études de rayonnement cosmique. 

Au cours de cette étude nous avons utilisé des émulsions dont 
l'épaisseur ne dépassait pas 100 y, que nous avons développées soit 
par dilution du révélateur, soit par le procédé température, suivant 
les nécessités de l'expérience. ! 

Nous allons voir maintenant les différents problèmes étudiés par 
ces techniques, et les résultats obtenus. 


DEUXIÈME PARTIE 


CHAPITRE IV 


MESURE DE L'ÉNERGIE DES RAYONS « DU THORIUM 


De tous les éléments radioactifs naturels connus jusqu’à ce jour, le 
thorium est, après le samarium, celui qui a la plus longue période. 
Par suite, les rayons « qu'il émet ont une énergie faible + 4 MeV et 
un parcours dans l’air de l’ordre de 2,5 cm. : c’est le type du rayon- 
nement difficile à mesurer avec précision par les méthodes usuelles : 
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aible intensité, faible parcours. Les mesures faites jusqu’à présent 
ent porté essentiellement sur des sources épaisses, et ont donné 
“mme résultat la valeur du parcours extrapolé, qui, comme nous 
avons vu, peut varier notablement avec les conditions expérimen- 
ales. C'est pourquoi les résultats obtenus jusqu’à ces dernières 
nnées étaient loin d’être concordants. Voici les nombres obtenus par 
ifférents auteurs pour les parcours extrapolés dans l'air à 15° sous 
ba pression de 760 mm. (22) : 


Cm. 

Henderson et Nickerson (chambre de Wilson) 202 2 2,59 
Kurie et Knopff (chambre de Wilson). . . . . . 2,87 
Ludwig (compteurs) . 2,60 


Henderson, Muskat et Crawford (halos plécehroïques). 2,53 
Schintelmeister (amplificateur proportionnel) . . . 2,73 


IL semblerait donc que la méthode photographique fût particulière- 
ment intéressante pour la mesure de ce parcours. Le temps de pose 
de l'émulsion imprégnée pouvait être aisément prolongé, pour 
Dbtenir un nombre sutfisant de traces, et les traces émises au sein 
même de l’émulsion pouvaient être mesurées intégralement. On 
Pouvait ainsi atteindre directement le parcours moyen, et déduire 
l'énergie des relations parcours-énergie de l’émulsion qu’on pouvait 


Stablir dans l'intervalle d'énergie considéré à l’aide des parcours de 
luranium et du polonium (23). 


… PRÉPARATION DES PLAQUES. — Un premier essai a été tenté avec des 
plaques imprégnées de nitrate de thorium ordinaire, contenant à la 
fois le thorium et ses dérivés à courte vie. 

- Une plaque Ilford « Half-Tone Concentrated » d'épaisseur 4o kr 
était plongée pendant une demi-heure dans une solution de nitrate 
de thorium à 7 g./litre, puis conservée à basse température. 

Elle était développée 9 jours plus tard. Après lavage à l’eau pen- 
dant 30 minutes, elle était révélée pendant 4o minutes dans le révé- 
lateur ID 19, maintenu à 18° C. Après rinçage rapide, elle était 
plongée dans un bain d’arrêt (acide acétique à 2 0/0) pendant 
10 minutes. Elle était ensuite fixée, après nouveau rinçage, dans un 
bain d'hyposulfite à 300 g./litre, jusqu'à clarification complète. Après 
lavage et séchage elle était prête à l’observation. 

Les traces ainsi obtenues étaient nettes et également développées 
dans toute la masse: le voile de fond était négligeable. Mais les 
races dues aux dérivés de Th étaient en si grand nombre que les 
races dues au thorium lui-même, trop rares, n'auraient pas permis 
une statistique suffisante. 

. Il était donc nécessaire d’avoir du thorium pur, privé de ses 
dérivés. Le laboratoire Curie nous a fourni du chlorure de thorium 
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privé de radiathortum par extractionr périodique de mésothoriume 
Pour être dans des canditions favorables d”° imprégnalion, nous aVons 
transformé ce chlorure en nitrate. Nous avons imprégné une plaqué 
de cette solution, et avons développée dans des conditions identiques, 
aux conditions Rhécsde nés, Cette fois, les traces dues authorium Théo 
élaient nettement prédeminantes. Toutefois, environ 25 0/0 des traces 
étaient encore attribuables aux dérivés qui s'étaient reformés: depuis 
la dernière purification. 4 

Nous avons donc procédé à une purification sommaire du nitrate 
de thorium, en le précipitant à l’état de peroxyde par l’eau oxygénéer 
les dérivés autres que les isotopes restaient dans la solution. Après. 
filtration, le précipité était à nouveau dissous dans l’aciäe nitciiee 
évaporé à sec, et repr is par l’eau. 

Une nouvelle série de plaques i imprégnées dans cette solution, et 
traitée de la même manière que les précédentes, ne contenait pra- 


tiquement plus que les traces du thorium lui-même. A peine:ro 0/0 
étaient imputables aux dérivés. £ 


TECHNIQUE DES MESURES. RÉSULTATS. — Pour les mesures, les pla 
ques étaient montées sur la platine d’un microscope de Zeiss muni 
d’un objectif à immersion d'ouverture numérique 1,2 el d'un ocu- 
laire X 12. L'image obtenue était projetée sur un écran dépoli, dont 
on pouvait régler à volonté la distance au microscope. “1 

Il suffisait alors de mesurer, avec un double décimètre, la long ueur 
des traces projetées sur l'écran. Afin d'éviter les corrections de pro- 


_fondeur, on: ne mesurait que: les traces strictement au point sur toute 


leur longueur dans le plan de visée du microscope. Le grossissement 
total, mesuré à l’aide d’un micromètre objectif de Zeiss, était de 
l’ordre:de r 500 diamètres. 

Les: mesures ont: porté d'ume part sur les plaques contenant les 
traces du thorium obtenues comme il a été dit plus haut. Pour éviter 
les imprécisions pouvant résulter de petites variations déns la Con po- 
sition des émulsions, nous avons étalonné lémulsion utilisée elle- 
même à l’aide des rayonnements de Ul, UII et Po dont les énergies 
sont bien connues. 


Toutes les imprégnations étaient conduites de la manière suivante : 


+) une seule boîte de plaques, correspondant à la même coulée de 


l’'émulsion, a été utilisée ; 2) pour chaque série d’imprégnations, tros 
fragments voisins étaient découpés dans la même plaque, et impré: 
gnés respectivement de thorium, d'uranium et de polouium ; 3) les 
trois fragments étaient développés ensemble, dans des conditions 
ideittaises: 

Les masses de Th, U et Po étant voisines, on peut admettre que les 
trois émulsions avarent le même pouvoir de ralentissement. Les éner 
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gies des rayonnements &« étant du même ordre de grandeur il est 
possible d'extrapoler les relations « parcours-énergie » obtenues pour 
UI, UN et Po dans le domaine d'énergie un peu plus faible correspon- 
dant au thorium. 

. Nous avons mesuré environ 1 000 trajectoires horizontales pour 
chacun des éléments considérés. Les courbes de répartition du 


z LE) L (y ns 


n Fig. 6. — Répartition statistique des parcours du Thorium (a), 
de l’Uraniunm (6) et du Polonium (c). pe. 


nombre de traces de longueur comprises entre x et æx—+Ax en fonc- 
tion de x sont des courbes de Gauss, parfaitement symétriques. Elles 
sont représentées figure 6. La courbe relative au thorium (a) com- 
porte quelques maxima secondaires, d'intensité faible, correspondant 
‘aux rayonnements des dérivés RdTh, ThX, ThA\ La courbe de lura: : | 
nium (b) montre les deux maxima correspondant à UI et UIF. La "à 
courbe relative au polonium (c) est simple. Ces courbes ne présen- 
tent pas l'excès de rayons courts inhérents à l'emploi d’une source 
extérieure, et se prêtent bien à la détermination des parcours moyens. 
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Les résultats sont contenus dans le tableau suivant : 


an | vadratique, | C4 
Th 14,2 Æ 0,02 0,66 0,04 
UI 15,5 + 0,02 0,66 0,94 
UII 18,6 + 0,02 0,66 0,94 
BoRee 21,6 Æ 0,02 0,63 0,90 0,09 Ë 


L'écart entre le coefficient de fluctuation expérimental et le coeffi-" 
cient théorique est dû aux erreurs expérimentales : fluctuations de. 
pouvoir de ralentissement, manque possible d’un grain au début ou 


à la fin de chaque trajectoire, erreurs de mesure. L'erreur globale reste” 
cependant inférieure à 1,5 o/o. ; 


DÉTERMINATION DE L'ÉNERGIE DU RAYONNEMENT. — Les résultats obte- 
nus permettent de déterminer les valeurs de l’ énergie des rayons « du. 
thorium et de leur parcours dans l'air, connaissant ‘es valeurs corres-" 
pondantes pour UÏ, UII et Po. 

Nous avons adopté les chiffres les plus précis donnant ces diffé-. 
rentes grandeurs, qui sont rassemblés dans le tableau suivant : 


Energie (MeV) 


| Parcours dans l’air (em.) 


Références 


Les courbes donnant la correspondance « parcours dans l'émuls 
sion-énergie » et « parcours dans l’émulsion- -parcours dans l’air » 


22 
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“ont représentées figure 7: En extrapolant vers les faibles parcours 
on en déduit pour l'énergie des rayons & du thorium : 


E, = 3,98 + 0,04 MeV 


Pércours dans | air 
em 


Po 
25 
. UI 
3 
ee 2 UI 
c Th 
| 
SA MS MEL 20 24 
Pärcours dans l'emulsion (y) Rércours dans l'emulsion (jt 
Fig. 7. — Parcours dans l’air et énergie des rayons & du Thorium. 


et pour le parcours dans l’air à 15° sous la pression de 760 mm : 


| h=2./10-E0,09 cm. | 


… On peut également déduire de ces courbes une valeur approchée 
des parcours des dérivés RdTh, ThX, ThA, bien que le nombre de 
mesures soit très insuffisant. On trouve ainsi pour les parcours dans 
l'air, respectivement 4 cm. pour RdTh, 4,3 cm. pour ThX et 4,7 cm. 
pour ThA en bon accord avec les valeurs précises de 3,98, 4,28 et 


h,73 cm. 


Discussion. — Lors de la première publication des résultats de ce 
travail (23) les mesures de l’énergie des rayons à de UT et UI par 
Wytzes et Van der Maas (24) n'avaient pas encore paru, et nous 
n'avions pu disposer que des chiffres plus anciens, et certainement 
moins précis de Rayton et Wilkins. C’est pourquoi les nombres indi- 
qués ici sont légèrement différents des anciens (2,43 cm. et 3,90 MeV). 

Le parcours dans l’air et l’énergie des rayons a de Th sont nettement 
inférieurs aux valeurs obtenues antérieurement. Dans le travail 
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cité (23) nous avons pu montrer que cette différence tient essentielle-" 
ment au fait que les mesures antérieures, faites avec des sources, 
épaisses. donnaient comme parcours les plus probables des parcours" 
extrapolés. ‘% 

D'autre part, Clark, Spencer-Palmers et Woodward (26) ont pu. 
récemment mesurer l'ionisation totale produite par les rayons à du” 
thorium le long de leur trajectoire. L'énergie ainsi obtenue 
3,976 + 0,020 MeV est en excelient accord avec le résultat de cetten 
étude. | 

Il semble donc que la technique d'imprégnation des émulsions 
photographiques ait permis une détermination plus précise des éner=u 
gies des rayons « de faible parcours. Signalons également que d’autres 
auteurs l’ont utilisée avec succès pour l’étude du rayonnement du 
samarium (27). 
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ÉTUDE DE LA FISSION DU THORIUM 


Ayant déterminé l'énergie du rayonnement & du thorium, nous. 
avons entrepris, par la même méthode, la mesure de l'énergie cinéti= 
que emportée par les fragments de fission de cet élément, en mesu=,. 
rant le parcours effectué par ces fragments dans l’émulsion photo-" 
graphique. | e 

L'énergie libérée lors de la fission des noyaux composés U?%5, U254, ‘ 
Th? a été calculée théoriquement par Bohr et Wheeler (34) et mesurée 
expérimentalement pour l’uranium, par les méthodes d’iomsation.\ 
Pour le thorium, aucune mesure expérimentale n’a été publiée. Nous 
avons donc jugé utile de faire cette détermination expérimentale, à 
laide des émulsions photographiques. Nous avons pris comme réfé=" 
rence la fission de l’uranium. Il s'agissait ici encore de la mesure 
d’un faible parcours, et la méthode d'imprégnation devait permettre 
d'espérer un résultat satisfaisant. De plus, les émulsious permettant. 
lobservation individuelle des traces, nous pouvions chercher à voir. 


si, dans le cas du thorium, on observait les cas de fission des noyaux 


en plusieurs fragments (tripartition et quadripartition) mis en évi- 
dence pour l’uranium par Tsien-San-Tsiang, Ho-Zah-Weih, Chastel 
et Vigneron (28). Es 


v} 


PRÉPARATION DES PLAQUES. — Le principe de l'expérience était très 


simple : il suffisait d'exposer à un faisceau de neutrons rapides une 


plaque imprégnée d'un sel de thorium, puis de développer, pour 
observer dans la masse les fragments de fission. La difficulté était 
que les émulsions ainsi obtenues contenaient, outre les fragments de 


à 


fission, d’une part, les protons projetés par choc élastique des neutrons 
rapides contre les noyaux d'hydrogène des molécules de gélatine, et 
d'autre part les rayons « émis par le thorium et ses dérivés entre 
limprégnation et le développement, 
. De ces deux sortes de traces parasites, les-plus gênantes étaient 
celles des protons projetés car leur nombre était si grand qu’elles 
formaient un enchevêtrement de traces équivalent à un voile général, 
au milieu duquel il était impossible de rien distinguer. 

Le nombre de noyaux de thorium qu’on peut introduire dans 
l'émulsion imprégnée est très faible par rapport à celui des noyaux 
d'hydrogène de la gélatine, et la probabilité de la fission d’un noyau 
de Th est elle-même très inférieure à la probabilité de choc élastique 


grand nombre de protons projetés. Pour pouvoir observer les traces 
de fission, il était donc nécessaire, grâce à une technique appropriée, 


_ d'empêcher le développement normal des protons, et des rayons &,' 


tout en conservant un développement satisfaisant aux fragments de 
_fission. 
On: peut cependant pallier à cette difficulté si l’on remarque que la 


perte d'énergie par grain d’un fragment de fission est très supérieure | 


à celle d'un «, laquelle est elle-même supérieure à celle d'un proton. 
Ii s'ensuit que les grains traversés par les fragments de fission se 
. situeront très au delà du seuil de développabilité, les grains traversés 
par les rayons & et les protons en seront plus voisins. 

k Or, certaines substances ont la propriété de détruire plus ou moins 
Liotalement les sermes de développement. On conçoit qu’une action 
» ménagée de ces substances puisse amener les grains traversés par les 


te 


* un tel traitement, seules les traces de fission resteront visibles, les 
» traces de protons et d’a n'étant plus développables. 

* Reste à choisir un tel « désensibilisateur » et à pouvoir contrôler 
* suffisamment son action pour ne pas détruire à la fois les traces de 
fission et les traces de protons. Nous en avons essayé un certain 
nombre. L 
Le premier, Perfilov (29) a utilisé la désensibilisation par le ferri- 
» cyanure de potassium pour observer la fission de U** par les neutrons 
* lents; dans ces cas, les protons projetés sont peu nombreux, et il 
* suffit d’affaiblir les traces des noyaux « pour observer les traces de 
_ fission. Broda (30) a utilisé également avec succès l'acide chromique 
‘pour des recherches sur la fission de U, Pb, Bi. En répétant ces expé- 
riences, nous avons remarqué que, s’il était possible d obtenir des 
traces de fission visibles par ces procédés, il était beaucoup plus diffi- 


: 
1 
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d'un neutron contre un noyau d'hydrogène. Il est done im possible: 
= d’avoir des fragments de fission sans avoir en même temps un très. 


protons au-dessous du seuil de développement, tout eu laissant sub-. 
* sister dans les grains traversés par les fragments de fission des germes 
suffisamment importants pour que le grain reste développable. Après 


in, (2 
} 
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cile d'obtenir des traces mesurables, parce que la longueur de la 
trace dépendait du degré de désensibilisation utilisé. 
En effet, lors d’une fission en deux fragments, il y a émission, avec. 
des impulsions égales et opposées, de deux noyaux ayant une très 
grande charge électronique. Au fur et à mesure que la particule se … 
ralentit, elle capte des électrons et sa charge diminue, en même temps 
que son pouvoir ionisant. Les deux noyaux donnent dans l’'émulsion 
une trace unique; sur cette trace, les grains développés sont très 
nombreux et très serrés dans la partie centrale, correspondant à 
l'émission des fragments et ils sont de moins en moins nombreux et 
plus espacés vers les extrémités, à mesure que la charge diminue. Au 
contraire, les particules & et les protons, dont la charge resie constante 
dans la majeure partie de leur parcours, ont un pouvoir ionisant 
maximum à l'extrémité de leurs trajectoires. Pour faire image, on, 
peut dire qu’une trace de rayon à ressemble à une massue, une trace 
de fission à un cigare : cette différence d'aspect est très utile, car un 
peu d’entrainement permet facilemen de différencier les deux sortes 
de traces (fig. 10). : | 
Malheureusement, l’ionisation de< grains situés aux extrémités des 
traces de fission est très inférieure à celle des grains situés à l’origine, … 
et assez voisine de celle des grains formant une trace d'a ou de 
proton. Il en résulte qu’une désensibilisation brutale, supprimant? 
complètement les « et les protons, a pour résultat d’amputer les traces 
de fission de leurs extrémités qui cessent, elles aussi, d’être dévelop- 
pables : il est donc aisé, par ce procédé, de détecter et de compter des 
fissions, mais la longueur des traces dépend du taux de désessibihi= 
sation utilisé. C’est ainsi qu’en utilisant des doses décroissantes « 
d'acide chromique ou de ferricyanure, nous avons vu les traces de … 
fission s’allonger dans de notables proportions, en même temps que 
les traces d’x réapparaissaient faiblement. 5 
Nous avons donc cherché à obtenir une désensibilisation ménagée … 
affaiblissant les protons sans toutefois les faire disparaître, mais 
gardant intégralement les traces de fission. | 
Nous avons obtenu les résultats suivants : 
1° Ferricyanure de potassium. — La plaque, imprégnée d’une 
solution de nitrate de Th à 5 o/o, est exposée aux neutrons rapides . 


de (D + Be). Après irradiation, elle est plongée dans un bain conte- 
nant une solution fraîche de : 


Ferricyanure de K. . . LL 
Hyÿposulfite de Na. . . 0,15 » 


au dep RU 


QUE I 000 cm? 


pendant des temps croissants. Entre 6 minutes et 12 minutes on 
obtient une désensibilisation partielle. Au delà, les traces de fission 


gs 
\ 


v 7 


» 
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sont elles-mêmes altérées ; en deçà les traces de protons projetées 
restent trop marquées et forment un voile de fond gênant. 

À la sortie du désensibilisateur, les plaques doivent être lavées 
longuement pour éliminer le ferricyanure et le sel de thoriuminclus. 

Puis on développe à l’aide d’une solution diluée de révélateur pour 
obtenir un développement suffisamment homogène dans toute l’épais- 
seur de l’émulsion (ici 50 uw). 

Révélateur [D 19 dilué à 5 o/o pendant 45 minutes à 180. 

Bain d'arrêt : acide acétique à 2 o/o pendant 10 minutes. 

Fixage. lavage, séchage. 

Toutelois, les résultats ainsi obtenus ne sont pas toujours très 
reproductibles ; car on ne peut pas préparer une quantité de solution 
suffisante pour plusieurs essais, l’oxydatiou par l'air l’abimerait trop 
rapidement ; et, étant donné la très faible concentration utilisée, on 
n'est pas sûr d’avoir toujours des solutions identiques. En outre, pour 
obtenir une action suffisamment ménagée, le séjour dans la solution, 
déjà extrêmement diluée, doit être assez court et la pénétration dans 
la masse de l'émulsion-est irrégulière. 

20 Acide chromique. — Les plaques, imprégnées de nitrate de 
thorium à 5 0/0, sont exposées aux neutrons rapides. Avant le déve- 
loppement, elles sont plongées 5 minutes dans une solution d'acide 
chromique à 1/10 000 puis lavées une demi-heure pour élimination 

de l'acide et du sel de thorium, et développées comme plus haut. 

… Ici la reproductibilité est meilleure que dans le cas du ferricyanure, 
«mais la latitude du temps de désensibilisation, en dépit d’une très 
-#rande dilution, est très faible, l’homogénéité en profondeur reste 
: médiocre, 

30 DéSenstbilisation par le nitrate de thorium. — Nous étions 
obligée de constater que les qualités, intégralité des traces et absence 
. des protons étaient pratiquement impossibles à concilier. Nous avons 
“alors songé à augmenter la concentration en nitrate de thorium, utili- 
sant ainsi l'action désensibilisante du nitrate de thorium lui-même, 
* dont les solutions concentrées ont un pH légèrement acide. Ceci nous 
permettait en même temps de réduire le temps d’exposition et le 
nombre relatif des protons projelés. Les protons restaient visibles, 
f mai légèrement affaiblis et moins nombreux ils permettaient l’obser- 
vation et la mesure des traces de fission. 

… Nous avons donc imprégné des plaques Ilford type Cr, 50 y, de 
nitrate de thorium à 8 0/0. Elles ont été irradiées 15 minutes par les 

neutrons rapides de la réaction (D + Be) obtenus avec le cyclotron du 

: Collège de France. Les plaques étaient placées à 20 cm. du faisceau 
direct, et protégées du rayonnement ÿ par 10 cm. de plomb. 

Pour obtenir un élément de comparaison, nous avons irradié dans 
les mêmes conditions un fragment de la même plaque imprégnée de 
| nitrate d’uranyle. Le nitrate d’uranyle a un pH légèrement plus acide 


daté lulu sde. 


4 


. que celui du nitrate de thorium ; nous avons obtenu un sows-dévelop- 


_ minutes dans la solution de nitrate d’uranyle avant le développement: 


t 


laire de Zeiss, avec objectif à immersion, l’ensemble objectif-oculaire « 
_ fournissant un grossissement total de 900. 


Ÿ . Mme Ho-Zah-Weih (31), environ 500 traces de fission de thorium, et … 
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pement équivalent des deux plaques en les plongeant quelques 


Les plaques n'étaient pas lavées avant le développement (Révéla= 
teur ID 19 à 5 o/o pendant 45 minutes). 

Les plaques ainsi obtenues contiennent : 1° des traces de protonsàä M 
grains très espacés et très fins formant un voile de fond ; 2° destraces … 
de rayons a nettes mais peu intenses et 3° des traces de fragments de M 
fission très marquées, dont les extrémités restent très visibles et nette- 
ment plus noires que les traces d’x. Le dévelop pement reste homogène 
dans toute la profondeur. 

On compte environ 500 traces de fission par millimètre carré, pro- 
portion encore suffisante pour que la recherche, faite nécessairement 
à grossissement de l’ordre de 1 000, ne soit pas trop pénible. Les) 
plaques de thorium et d'uranium avaient des développements tout à 
fait comparaliles : la mesure des parcours des fragments de fission 
de U «et de Th dans l’émulsion pouvait donc permettre le caleul de # 
l’énergie de fission du Th, celle de l’U étant connue. : 2520 


Mesure pes Parcours. — Nous avons utilisé un microscope binocu- 


. Nous avons mesuré, en collaboration avec M. Tsien-San-Tsiang et 


E 


autant d'uranium. Les résultats sont les suivants : de 


Parcours Host 
le plus probable moyen & 
LOTUS SL D NOR 0,8 u 
Uranium “5 0. a8 /u 10, 0,8 u 


La largeur de la courbe de Gauss est la même dans les deux cas, ét | 
le coefficient de fluctuation est du même ordre que celui que l’on - 
obtient dans les mesures de rayonnements « monocinétiques, ce qui 
indique que les développements sont convenables et comparables. | 
D'autre part, le pouvoir d’arrêt de l’émulsion imprégnée de. 
nitrates d'Uet de Th est sensiblement lemême pour les deux plaques. . 

La différence de parcours des fragments de fission est donc unique- 
ment due à la différence d'énergie cinétique des deux fragments 


\ 
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iprojetés dans des directions opposées. Il est possible, en tenant 
&ompte de cette différence, de calculer l'énergie de fission du thorium. 


suivantes : 

. Lors de la fission du noyau composé, l'énergie dégagée se répartit 
entre l'énergie et l’excitation des fragments, et l'énergie cinétique des 
imeutrons émis, dont le nombre moyen est compris entre 2 et 3; les 
meutrons n'étant pas détectés par l’émulsion au moment de leur 
émission, la seule énergie observable est celle des fragments de 
fission. 

» Les mesures d'énergie cinétique des fragments de fission du noyau 
Ææomposé U?** par les neutrons lents ont donné les résultats suivants : 


{ Energie la plus probable . . . . . 150 + 10 MeV 

À Parcours total des 2 fragments dans l’air . Lhh mm. 
(32)  Masses les plus probables des 2 fragments 96 et 138 

PATES date Paris LA) 25 et 19 mm. 

\ Energie la plus probable . .  . . . 90 MeV et60o MeV 


L'énergie libérée, que l’on peut calculer, est de l’ordre de 180 MeV. 
L'énergie cinétique des neutrons, et l'énergie d’excitation des frag- 
ments sont donc de l’ordre de 30 MeV. 

_ On a mesuré également, avec moins de précision, l’énergie ciné- 
tique des fragments de fission de U?*, obtenue par les neutrons 
rapides : elle est de l’ordre de 160 MeV (33) : on peut admettre que 
cette différence d'énergie cinétique se retrouve principalement dans 
Vaugmentation de la masse des deux fragments et que le parcours 


reste sensiblement le même que pour les fragments de U*?*, c’est- 


à-dire 44 mm. d’air. Nous pouvons alors calculer le pouvoir d’arrêt 
de notre émulsion pour les fragments de fission, et obtenir l’équiva- 
lénce suivante : 

A 44 mm. © 23,4 u + 0,2. 

1 u émulsion + 1,88 mm. air. 


» Par suite, le parcours dans l’air des fragments de fission de Th 
4 4 

est de : 

1 21,7 Low 4i mm. air. 

” 


Rae Tu 


Si l'on admet de plus que la répartition des massés est la même 
pour Th que pour U, nous obtenons la répartition suivante : 


Mises ie CRE 95 et 137 
Parcours dans l'air . : 23,3 et 17,7 mm. 


CaLGuL De L'ÉNERGIE De FiSsion. — Nous sommes partie des données 


AN 20e NN PRE NCIS NN D" EVER 
Ne Fe 
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Or, Bohr et Wheeler (34) ont calculé les relations vitesse-parcours 
pour des fragments de fission de masses 93 et 140. En interpolant 
entre ces courbes, on peut tracer celles qui correspondratent aux. 
masses 95 et 137. On a ainsi les vitesses initiales des fragments, et ons 
peut calculer leur énergie cinétique ; on trouve alors : 


F1 = 57,5 MeV Es — 82 MeV 


ce qui donne une énergie cinétique totale de : 


140 + 10 MeV 


La différence d'énergie cinétique entre U?** et Th?%* est de 20 MeV, 
en bon accord avec Les prévisions théoriques de Bohr et Wheeler (34), 
ce qui laisse supposer que l'énergie d'excitation et l'énergie des neus= 
trons sont sensiblement les mêmes dans les deux cas. 


PossiBiLiTÉs LE TRiPARTITION. — Les plaques de fission de thorium 
que nous avions obtenues étaient développées suffisamment pour 
qu’une particule légère, émise en même temps que les fragments de 
fission, ne puisse pas nous échapper. x) 

Dans le cas de la fission de U?% par les neutrons lents, différents, 
auteurs (35) avaient constaté l’existence de traces fines partant de la. 
partie centrale de la trace de fission et pouvant atteindre 230 uw. De 
plus, Tsien-San-Tsiang, Ho-Zah-Weih, Chastel et Vigneron (28) 
avaient observé deux cas de quadripartition, dans lesquels le noyau» 
composé se scindait en quaire fragments de différentes masses : xl 
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Parcours (em air) Anale d'emission 
Fig. 8. — Répartition de l'angle d'émission et de la répartition angulaire 


des particules légères. 
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tait intéressant de chercher si ce phénomène existait également pour 
le thorium. 

En collaboration avec M. Tsien-San-Tsiang (36), nous avons 
Aépouillé environ 10 000 trajectoires : dans aucun cas nous n’avons 
mbservé de cas sûr de quadripartlition, ni de tripartilion avec émis- 
sion d’une particule légère de long parcours. Toutefois, dans un cas 
sur 100 environ, on pouvait observer un rayonnement, faiblement 
ionisant, issu de la partie centrale de la trace de fission, et préféren- 
ïiellement perpendiculaire à celle-ci. Ces particules légères et de 
aible énergie ont été également observées pour l’U?% exposé aux 
ieutrons rapides (28) et semblent communes à tous les noyaux subis- 
sant la fission. 

Dans ce cas, l'impulsion emportée par la particule légère est trop 
aible pour qu’il en résulte un angle appréciable entre les directions 
“lies deux fragments lourds; il en résulte qu’il est impossible de 
#walculer la masse du fragment léger par la méthode utilisée dans le 
&as de tripartition de U?* sous l’action de neutrons lents (28) et qu'il 
æst impossible également de distinguer entre la possibilité de scis- 
Sion en trois fragments et celle du choc d’un des fragments lourds 
#ontre un noyau contenu dans l’émulsion, choc intervenant au début 
du parcours ; ce dernier phénomène a déjà été observé par F. Joliot 
pour les noyaux de recul projetés par la radioactivité « (37). 

Toutefois, un certain nombre de caractères présentés par ces parti- 
cules légères permettent d'affirmer qu'une partie au moins d’entre 
elles est en liaison intime avec le phénomène de fission. 

1) Orientation et longueur de la particule légère. — Pour chaque 
cas de trace de fission associée à une trace plus fine, nous avons 
mesuré les angles des trajectoires. La courbe (a) de la figure 8 


Ensemble 
C 


(em air) … (mar) Parcours (em air) 


Fig. 9. — Parcours des fragments de fission du Thorium. 


Ann. de Phys., 12e Série, 1. 6 (Mars-Avril 1951). 23 
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montre la répartition statistique de l'angle aigu des deux directions. 
On remarque ainsi que la direction de cette particule plus légère est 
orientée préférentiellement à go° de la trace de fission. La courbe (b) 
de la figure g donne la répartition des longueurs de ces traces. On 
trouve : 


Parcours le plus probable dans l'air. . . . 6<+2 mm. 
Valeur moyenne de l’angle d'ÉMISSIONS EE 70° 


La fréquence de ces traces triples par rapport aux traces doubles 
est de l’ordre de 1/70. 

2) Rapport des parcours des fragments lourds. — L'existence 
d'une troisième trajectoire permet de distinguer sur la trace de 
fission deux segments généralement inégaux et de mesurer séparé- 
ment les longueurs de ces deux segments. 


æ Me m7" 
Le ” # LA 
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Fig. 10. — Fission du Thorium. 


Le petit nombre des traces triples nous a amenée à mesurer, non 
seulement les traces contenues dans le plan de l’émulsion, maïs éga- 
lement les traces plongeantes. Pour obtenir la longueur réelle de ces 
traces obliques, nous avons fait chaque fois la correction de profon- 
deur, en tenant compte du tassement subi par la gélatine après fixage, 
qui, dans nos expériences, était de l’ordre de 5o 0/0. Il en résulte une 
erreur un peu plus grande sur le parcours le plus probable corres- 
pondant à ces mesures. 

Les mesures ont porté sur 99 traces pour lesquelles l’origine com- 
mune des trois traces était certaine. D’autres cas, où il aurait pu 
manquer un grain au point de rencontre des trois segments, n’ont 
pas été pris en considération. 


La figure 9 (a et b) montre la répartition, en fonction de la lon- 
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É : 
Igueur, des traces longues et des traces courtes. La figure 10 (c) 


imontre la répartit 
. parlition de la longueur totale des deux traces. On 


Parcours le plus faible de la trace courte. . 18,8 mm. air +o,/ 
» » ë à ) e 

2 de la trace longue . 21,0 » —+ 0,4 

» de l’ensemble. ., . Lo,2 » 0,7 
— 9 


Le parcours total, 40,2 mm., est inférieur à celui que l’on obtient 
dans le cas des traces doubles ; le rapport des parcours le plus pro- 
bable est ner] indique une répartition des masses plus symétrique 
que celui d’une bipartition qui est d'environ 1,3. Cette particularité 


Fig. 11. — Fission du Thorium accompagnée de particule légère. 


se retrouve également dans le cas de tripartition de l'uranium avec 
émission d’un fragment de long parcours. 

De ces différents caractères : 1° émission préférentielle à 70° de la 
direction des deux fragments lourds; 2° parcours total inférieur à 
celui des traces « normales » ; 3° rapport des parcours plus symé- 
triques que celui d’une bipartition, on peut conclure qu'une partie 
au moins de ces trajectoires est liée intimement à la cassure du noyau 
composé en trois fragments, le plus léger n’emportant qu'une faible 
partie de l'impulsion totale. 

Sans pouvoir calculer la masse de ce fragment léger, il est possible 
de dire qu’elle est très probablement sûpérieure à celle d’une parti- 
cule « dans un très grand nombre de cas; en effet, le développement 
des plaques ayant été fait de manière à affaiblir les traces des 
noyaux « émis par le thorium et ses dérivés, sans les éliminer com- 
plètement, il était possible de comparer les ionisations relatives de 
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ces traces et de rayons « : elles étaient en général nettement plus 
ionisantes que des rayons & (fig. 11). | 

Il convient de souligner que des particules très légères, protons, 
deutons, ou tritons, ont forcément échappé à l'observation en raison 
de la désensibilisation des plaques pour ces particules : les traces de 
protons étant formées de grains très espacés, le manque de grain au! 
début de la trace rendrait impossible la détermination d’une origine 
commune à un proton et une trace de fission. 

Qualitativement, le phénomène de triparlition avec émission de 
particules de faible énergie (parcours dans l'air 1 cm.) se retrouve 
dans tous les cas de fission par neutrons lents et par neutrons 
rapides, avec des caractères analogues. Tsien (38) a fait une étude 
théorique de ce phénomène en utilisant le schéma simple de goutte 
liquide du noyau de Bohr et Wheeler et a montré que ces observa- 
tions concordaient convenablement avec les prévisions théoriques. 

En conclusion de ce chapitre, nous avons pu montrer que l'énergie 
de fission du thorium, sous l’action des neutrons rapides, est de : 


140 + 10 MeV 


et que, très probablement, dans environ 1 o/o des cas, la fission se 
‘produit sous forme d'éclatement en trois fragments : deux fragments 
lourds dont le rapport des masses est 1,2 et un fragment léger n’em- 
portant qu'une faible portion de l'énergie totale, 
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CHAPITRE VI 


POSSIBILITÉS D'ÉTUDES DE TRANSMUTATIONS 
DANS LES ÉMULSIONS IMPRÉGNÉES 


A) GénéraLITÉs. — Ayant étudié le rayonnement « et la fission du 


thorium à l’aide des nouvelles émulsions photographiques, nous 
avons voulu voir quelles ressources nouvelles ces émulsions pou- 
valent apporter dans le domaine des réactions nucléaires. 

Pour connaître les caractéristiques d’une réaction nucléaire, on 
étudie généralement le comportement des produits de là réaction : 
noyau résiduel et particules émises. Si le noyau résiduel est radio- 
actif, l'étude de cette radioactivité fournit un des moyens d'études les 
plus commodes, bien qu’elle ne soit qu’une conséquence de la trans- 
mutation. Toutefois, si le noyau résiduel est stable, seule l'étude 


LR 
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irecte de la transmutation peut donner les renseignements néces- 
saires à la connaissance du phénomène. En outre, l'étude directe de 
a réaction, c'est-à-dire l’observation et la mesure des parcours. des 
nergies et des répartitions angulaires, permet de déterminer les 
quantités d'énergie mises en jeu et les niveaux d'énergie des noyaux 
fntermédiaires. On peut ainsi accéder à la connaissance des forces 
ntra-nucléaires. Jusqu’à présent, seules les chambres de Wilson, les 
mplificateurs proportionnels et les chambres d’ionisation permet- 
faient cette étude. Nous allons voir que les émulsions photographi- 
ques peuvent également permettre une contribution importante dans 
te domaine. 


Nous avons vu que les émulsions photographiques utilisées avec la 
méthode d'imprégnation se prêtent bien à l’étude à la fois des rayon- 
nements de faibles parcours, et des phénomènes peu fréquents. Dans 
le cas de transmutations provoquées par un rayonnement extérieur et 
donoant lieu à l’émission de particules ionisantes, l’imprégnation 


permet en outre d'étudier la réaction dans son ensemble. 


LIMITE DES POSSIBILITÉS D'ÉTUDE DES TRANSMUTATIONS. — L'observation 

des transmutations d'éléments contenus dans l’émulsion, soit dues 
à la composition même de celle-ci, soit provenant d'éléments intro- 
duits dans la couche sensible par imprégnation, est limitée par deux 
groupes de phénomènes : l’enregistrement du rayonnement primaire 
et les transmutations provoquées dans les noyaux constituant l’émul- 
sion. 
» a) Enregistrement du rayonnement primaire. — Si le rayonne- 
ment primaire est ionisant par lui-même, l’'émulsion enregistre 
nécessairement la trace des particules incidentes : si la transmutation 
étudiée a une probabilité très faible, le nombre des traces dues aux 
“réactions nucléaires sera très faible devant celui des traces dues au 
rayonnement primaire — et la recherche de ces traces sera longue et 
‘pénible. Il se peut même que la densité des traces des particules ioni- 
Santes soit telle qu’il en résulte un voile général empêchant toute 
observation. L'enregistrement des traces des particules primaires 
Mimite très sévèrement la possibilité d'étude de transmutations d’élé- 
“ments imprégnés provoquées par des particules chargées : rayons @, 
protons ou deutons; toutefois, pour des énergies supérieures à 
‘hoo MeV pour les rayons «, à 200 MeV pour les protons ou les deu- 
‘tons, le pouvoir ionisant devient assez faible pour que les grains for- 
mant La trace soient très espacés ; ils n’empêchent alors plus l’obser- 
‘vation. Pour les énergies plus faibles, il est nécessaire de placer la 
“cible en dehors de la plaque et de ne recueillir que les particules 
émises dans la transmutation (10). 

Dans le cas des rayons y, les possibilités sont beaucoup plus éten- 
‘dues, car le rayonnement incident ne se manifeste dans l’émulsion. 
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que par des grains noirs isolés formant un voile de fond; ceci n'em- 
pêche nullement de distinguer les traces continues laissées dans _} 
l’émulsion par les particules chargées émises dans les transmutations: W 
La limite du temps d'exposition est donnée par lé moment où ces 
grains isolés forment un réseau trop dense constituant un voile géné- k 
ral : il est possible d’étudier les transmutations d’un nombre assez + 
grand d'éléments sans que cette limite soit atteinte (39). “4 
Les neutrons rapides ne sont pas ionisants par eux-mêmes, mails 
donnent lieu, par choc élastique contre les noyaux d'hyfrogène 
contenus dans l'émulsion, à des protons projetés qui, eux, laissent. 
leur trace dans l’émulsion La limite est alors imposée par les moments, 
où ces protons viennent à être trop nombreux pour permettre toute M 
autre observation, 1l n’est alors permis que l’étude des réactions à 
grande section efficace. "4 
Dans le cas de neutrons thermiques, ne donnant lieu à aucune # 
trace dans lémulsion, il n'existe pas de limitation due à l'enregistre= 
ment du rayonnement primaire. La seule limite est constituée par les 4 
transmutations provoquées dans les éléments constituant l’émulsion. 
b) Transmutations provoquées dans les noyaux constituant 
l’émulsion. — Les couches sensibles comportent, de par leur compo- £ 
sition même, un assez grand nombre d'éléments susceptibles de" 
subir des transmutations : brome, argent, oxygène, azote. carbone. | 
C’est ainsi qu’un très grand nombre de renseignements ont pu être 
obtenus sur la composition du rayonnement cosmique et Les pro- « 
priétés des différents mésons par la seule observation des interactions « 
entre ces derniers et les noyaux constituant les émulsions. + & 
En ce qui concerne la physique nucléaire, les transmutations . 
subies par les noyaux de l’émulsion constituent un procédé d’étalon- … 
nage des émulsions et permettent de contrôler, d’une série d’expé- « 
riences à l’autre, la constance de la composition de la couche sensible 
et le degré de développement obtenu. Toutefois, si la transmutation 
d'un élément constituant l’émulsion a une probabilité très grande de 1 
se produire, les traces dues à cette transmutation peuvent atteindre 
une densité si grande qu’elles empêchent toute autre observation. " 
C'est ainsi que la réaction N'#(n.p)C'® provoquée par les neutrons 
lents détermine un voile général de l’émulsion dû à l’enchevêtrement: si 
| 
4 


l 
& 
i 

a 
Lo 


des traces de transmutations si le nombre des neutrons reçus par : 
l'émulsion excède 10!?/cm°. Fi 

En conclusion, si l’on veut éviter au maximum les inconvénients - 
dus à l'enregistrement du rayonnement primaire, les projectiles les : 
plus favorables pour l'étude de transmutations d'éléments contenus - 
dans l’émulsion sont les neutrons thermiques et les rayons y. ge. 

Nous nous sommes limitée ici à l’étude des transmutations provo- 


LA #4 e à . . D 
quées par Îles neutrons thermiques avec émission de particules 
chargées. 
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_ ©) Problèmes posés par les réactions (n, «) et (n, p) dans Les 
noyaux légers. — Il existe trois réactions (a, «)et (7, p) que l’on peut 
provoquer par neutrons thermiques avec une section efficace relative- 
ment grande et qui ont été étudiées déjà par un certain nombre 
d’expérimentateurs. Ce sont les suivantes : 


Li + ns > Hei + Hi+0Q, 
BS + n6 — Lis + Hes + Q: 
N° + no — C6 + Hi + Qs 


. Les teneurs en énergie de ces réactions. 00,0: sont respective- 
ment de l’ordre de 4,8 MeV, 2,8 MeV et 0,6 MeV. Nous déterminerons 
plus loin ces trois grandeurs avec plus de précision. 
Parmi les éléments plus lourds, il serait théoriquement possible 
d'observer des réactions (n, à) ou (n, p) à l’aide de neutrons thermi- 
ques car le bilan énergétique de certaines transmutations est positif : 
c'est le cas, par exemple, du chlore, du soufre, du calcium, du fer. 
“Cependant ces réactions n'ont pas été étudiées jusqu'à présent; la 
barrière de potentiel de ces noyaux étant trop élevée, la section efficace 
- est sans doute trop faible pour permettre l’observation de ces trans- 

-mutations. Îl n’est pas impossible cependant que les émulsions 

» permettent de les détecter. 

. Nous avons voulu, pour commencer, nous limiter à l’étude des 
)trausmutations connues, et voir quelles indications nouvelles on 
pouvait tirer de l'emploi des émulsions nucléaires dans ce domaine. 

Si l’on examine attentivement les travaux publiés sur ces transmu- 
tations, on constate que, bien que fréquemment utilisées pour la 
* détection et le dosage des flux de neutrons lents, ces transmutations 
+ sont en vérité très mal connues quantitativement; en particulier, les 
… résultats obtenus concernant les parcours des particules émises et les 
} teneurs en énergie des réactions, sont souvent peu concordants, et en 
« désaccord avec les renseignements obtenus par ailleurs. 

En effet, il est possible de déterminer les bilans énergéti- 
ques Q1Q:0: de ces trois transmutations de plusieurs manières et les 
résultats ainsi obtenus ne concordent pas toujours. Les différentes 
- déterminations possibles sont les suivantes : 
* 4) Les masses exactes des noyaux intervenant dans la transmutation 
| peuvent être connues avec précision par la spectrographie de masse: 
on obtient alors les teneurs en énergies en faisant la différence des 
… masses exactes de deux termes de la réaction : 


Q={(Li5) + (n0)] — T(Hes) + (H))] 
Qù=—=[(B:") + (n0)] — [(Lis) + (Hes)] 
Qs = (Nr) + (ro) = [(Cs) + (Hi) 


où (Lit), (nf), ..…, représentent les masses exactes des noyaux. 
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} 

Si les noyaux formés sont dans l’état fondamental, cet si 
d'énergie se transforme intégralement en énergie cinétique des par-# 
ticules émises. Si l’un des noyaux est formé dans un état excité Ë 
d'énergie Q", l'énergie cinétique des particules est Q; — Q". Ë 

b) Cet excès d'énergie Q se communique aux noyaux formés -ous 
forme d'énergie cinétique. Les deux noyaux sont projetés avec des 
impulsions égales et opposées. Si l’on connaît par ailleurs la relation w 
entre le parcours et l'énergie pour l’un des noyaux dans le milieu 
traversé, on peut déduire de la mesure du parcours l'énergie cinéti= 
que de la particule, et calculer à partir de cette énergie cinétique la 
valeur de Q. K 

c) La considération de plusieurs transmutations et la connaissances 
des énergies 8 de désintégration de certains noyaux permettent de 
constituer des cycles fermés de transmutations et de déduire la teneur 
en énergie d’une transmutation de la connaissance des autres phéno- 


mènes. ë 


à 


te 


Or, il se trouve que les différentes valeurs de Q, que l’on peut 
obtenir par ces divers procédés, ne concordent pas toujours. Le pro 


blème qui se pose alors peut se formuler de la manière suivante : cl 


Etant donné une transmutalion donnant lieu à l'émission d’une 
particule «x ou d'un proton de faible énergie, et dont on peut 
calculer l'énergie à l'aide des valeurs connues des masses (comptew 
tenu des niveaux d’excitation), le parcours que l'on peut déduire” 

des relations parcours-énergie ne concorde pas avec le parcours 
mesuré expérimentalement. | 

Pour résoudre cette question, trois éventualités sont possibles : 

1) les valeurs admises pour les masses sont inexactes ; ’ 
_ 2) les relations parcours-énergie sont inexactes dans le domaine. 
d'énergie considéré ; 2 C0 

3) les parcours mesurés sont inexacts. | 


ne à 


1) MESURE DES masses. — La précision des mesures des masses pour ; 
les éléments légers par les spectrographes de masse est certainement 
supérieure à celle des mesures de parcours, et à celle des relations" 
parcours-énergie relatives à l'air. Il semble donc que la divergence … 
provienne soit des relations « parcours-énergie », soit des mesures 
de parcours. De: 


T 


2) RELATIONS PARCOURS-ÉNERGIE. — @) La courbe « parcours-éner- 
gie » relative aux particules à dans l'air a été établie par Living=. 
stone et Bethe (8), puis revue par Livingstone et Holloway (25).! 
Pour les énergies inférieures à 4 MeV cette courbe est basée sur les. 
expériences de Mano (40), portant sur le ralentissement de particules 
naturelles par des écrans d'épaisseur croissante, et sur les ex périences 
de Blackett et Lees (41), utilisant le choc de particules « contre des 
noyaux d’hélium. 
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… b) Pour les .Protons d'énergie inférieure à 2 MeV, il existe deux 
courbes parcours dans l’air-énergie. Celle de Livingstone et Bethe (8) 
est déduite de la courbe relative aux rayons à à l’aide de la relation 


de Blackett (42) : 


Ri = Ra) —— 0,2 CM. 


où R£ et R, sont les parcours respectifs d’un proton et d’une parti- 
cule « de même vitesse. | 

L'autre courbe, dite de la Cornell University (1938), est basée sur 
les expériences de Parkinsons, Herb, Bellamy et Hudson (43), qui 
ont mesuré directement le parcours de protons d'énergie connue. Ce 
Sont également ces expériences qui sont à la base de la courbe de la 
Princeton University (44). 

Pendant quelques années les déterminations expérimentales sem- 
blaient en meilleur accord avec la courbe de la Cornell University, 
mais 11 semble qu'à la suite des travaux plus récents et des détermi- 
nations plu- exactes des masses, la courbe de Livingstone et Bethe 
convienne mieux (45). 

La courbe parcours dans l’air-énergie, pour les énergies inférieures 
à /, MeV est donc, pour les particules « comme pour les protons, 
basée sur les expériences de Blackett et Lees, et sur les expériences 
“de Mano. Dans tous les cas, l'hypothèse de base de ces relations entre 
“le parcours et l’énergie est que l'énergie d’une particule est directe-. 
ment proportionnelle à l’ionisation qu’elle détermine dans Pair. 

* c) Les parcours que l’on déduit de ces courbes pour les particules à 
émises dans les réactions Bt,(n, &)lL17 et Lif(n, «)H° ne concordent 
“pas avec les parcours mesurés directement. De plus, Jesse et. 
“Sadauskis (46) ont mesuré l'énergie des rayons à du samarium d’après 
lionisation produite dans l’air et dans l’argon. L'écart entre les 
valeurs ainsi obtenues (2,07 et 2,18 MeV) est supérieur aux erreurs 
bexpérimentales. Les auteurs, arguant de ce fait et des écarts relatifs 
aux réactions (7, «) ont proposé de prendre comme hypothèse de base 
la proportionnalité entre l’ionisation dans l’argon et l'énergie, et de 
corriger en conséquence la courbe relative aux rayons & et aux pro- 
_tons de faible évergie. 
» Avant d'accepter cette éventualité, il convient d'examiner dans 
: quelle mesure le désaccord existant ne peut pas provenir d'erreurs 
- sur la mesure des parcours. 


L 


: Mesure pes parcours. — Dans les trois réactions envisagées 
l'énergie dégagée est faible, et le parcours respectif des différentes 
_ particules émises est faible : or, la mesure précise d’un faible parcours. 
est difficile, comme nous l’avons vu auparavant. De plus, il s'agit ici 
de transmutations provoquées sur des noyaux légers et l'impulsion 
emportée par le noyau résiduel est bien loin d’être négligeable. Il 


émis dans la transmutation ; Boggild a obtenu en partie ce résultat” 


. chambre de Wilson sur le fluorure de bore et l'azote. 
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n’est donc pas impossible que les mesures de ces parcours DaisseRt 
être entachées d'erreurs et donner lieu à des résultats contradictoires: | 

La mesure des parcours peuts se faire de deux manières différentes :: = 


les parcours des deux D actiéiles : toutefois, les parcours étant très 
faibles, l’absorption dans la source risque d’être très importante et on” 
ne peut mesurer que des parcours extrapolés, à moins de disposer 
d’une cible extrêmement mince ; # 

b) à partir d’une cible gazeuse dans une chambre de Wilson ; cect 
est réalisable à la fois pour le bore, qui peut être mis sous forme de 


fluorure, et pour l'azote. On observe alors l’ensemble des deux trajces È 


toires qui a l'aspect d’une trajectoire unique. La difficuité consiste 
alors à déterminer, sur chaque trace, l’origine de la transmutation, 8 Ë 
manière à attribuer à chacune des deux particules émises, le Pare k 
qui lui est propre. 

Par ce procédé, on obtient bien une mesure précise du parcours. 
on des deux particules : lithium et particule æ dans le cas du bore, + 
carbone et proton dans celui de l’azote. Mais pour obtenir alors le 
parcours exact de la particule « ou du proton, on est amené à estimer | 
d’une manière semi- empirique. le A REE du ét: des D 


Nous voyons donc que Le mesures de parcours prêtent à deux 
sortes de critiques : ou bien ce sont des mesures de parcours extra- | 
polés, qui se prêtent mal à des mesures précises pour d’aussi faibles 
parcours, ou bien la mesure du parcours est déduite d’une mesure“ 
précise du parcours total par un procédé critiquable. Dans l’une ou. 
l’autre alternative, il ne semble pas qu’on puisse considérer les 
mesures de parcours comme inattaquables. ai, 

Le meilleur procédé de mesure des parcours serait celui qui ne 
mettrait de mesurer les deux parcours sans absorption, tout en sant 
à même de les distinguer l’un de l’autre, et qui permettrait ainsi 
d'atteindre directement le parcours moyen de chacun des noyaux « 


en disposant au centre d’une chambre de Wilson une couche très” 
mince de lithium. Un essai analogue pour le bore neluia malheureu- | 
sement permis d'observer que cinq transmutations (47) ( (48). | 
L’ imprégnation des émulsions photographiques permet de remplir | 
la première condition, et d'étendre au lithium la mesure faite à da” 
Pour répondre à la deuxième condition : mesure séparée des pare. 
cours moyens des deux fragments, nous avons imaginé et mis au 
point un procédé, basé sur l'effacement partiel de l’image latente, qui. 
permet de voir directement l’origine de la RÉ TRRENETLENE etde mesurer | 
avec précision le parcours moyen de rues particule (49). 
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Nous avons appliqué ce procédé à l'étude des trois réactions 
Ain, «)H°, B'(n, a)Li? et N'#{n, p}C'*. Les résultats obtenus nous 

nt permis : 

. a) de tracer avec précision les courbes « parcours-énergie » rela- 

ives aux émulsions nucléaires pour les particules « et les protons de! 
aible énergie ; 
b) de déterminer expérimentalement le rapport des parcours des 

articules émises dans ces transmutations ; 

. c) de voir que dans le cas du bore. les déductions semi-empiriques 
taient erronées ; les mesures que nous avons faites ont pour résultat 

e supprimer les divergences existant entre les mesures de parcours: 
t les relations parcours-énergie basées sur les expériences de 

lackett et Lees et de Mano. 

… Dans ce qui suit, nous exposerons successivement le principe de la 
Hnéthode et les résultats des mesures faites dans le cas du lithium, du 

bore et de l’azote. Nous déterminerons ensuite les bilans énergétiques 

“les réactions avec le plus de précision possible. Nous pourrons alors 

établir les relations parcours-énergie pour les particules à d'énergie 

fnférieure à 4 MeV et les protons d'énergie inférieure à 1 MeV. 

- Nous formerons ensuite les courbes parcours dans l’émualsion-par- 
£ours dans l'air, et nous en déduirons le pouvoir de ralentissement 

des émulsions aux énergies faibles. 

* Nous verrons alors que nos mesures permettent de confirmer la 

Yalidité des relations parcours-énergie dans le domaine des énergies 

faibles, sans qu'il soit nécessaire de renoncer à la proportionnalité 

entre l’ionisation produite dans l'air par une particule et son énergie. 


2h CHAPITRE VII 


DÉTERMINATION DE L'ORIGINE D’UNE TRANSMUTATION 
PAR LE PROCÉDÉ D’EFFACEMENT PARTIEL 


FT; 


“ Posrrion Du PROBLÈME. — La pénétration d’un neutron thermique 
ou d’un rayon y daus un noyau ne communique à ce dernier aucune 
impulsion. La désintégration du noyau se traduit par la mise en 


f 


mouvement de deux fragments de masses généralement très iné- 
gales : la « particule émise » et le « noyau de recul ». Lorsque la 
transmutation se produit au sein même de l'appareil enregistreur 
(chambre de Wilson, ou émulsion photographique), c'est l’ensemble, 
des deux trajectoires que l’on observe, et sauf dans les chambres de 
Wilson à très basse pression, il est difficile de séparer les deux tra- 
jectoires, et de déterminer à l'œil l’origine de la transmutation. 

À Dans le cas de noyaux lourds le recul du noyau formé est très 
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faible devant le parcours effectué par la particule légère émise, et dès 
que le rapport des masses est inférieur à 1/100, on peut le considérer 
comme négligeable devant les autres erreurs de mesure : la trajec- 


toire observée est alors entièrement attribuée à la particule légère, et M 
a , , e LA è 
la mesure de sa longueur permet de déterminer l'énergie de la réac- 


tion à l’aide des relations parcours-énergie établies au préalable. 
Dès que le rapport des masses est supérieur à 1/100 ou dès que la 

précision des mesures l'exige, il faut tenir compte du parcours 

effectué par le noyau de recul. Or, cela n’est pas toujours aisé à 


apprécier, faute de pouvoir distinguer sur chaque trajectoire ia por-. 


tion revenant à chacun des fragments, et de connaître les relations 
« parcours-énergie » pour les noyaux de numéro atomique quel- 


conque dans le milieu considéré. En général, on mesure l’ensemble 


des deux trajectoires et on fait une « correction » théorique qui tient 


compte du recul du fragment lourd; cette correction reste malgré 
tout assez imprécise par suite du manque de connaissances expéri- 
mentales sur les pouvoirs d’arrêt des milieux traversés par les noyaux 
lourds. | 


Le procédé d’effacement partiel, dont nous allons donner le prin- 


Le ape 


cipe, permet à la fois l’observation de l’origine de la transmutation, 


et la mesure précise des parcours moyens des deux fragments. 


PRINCIPE DU PROCÉDÉ D EFFACEMENT PARTIEL. — Nous avons vu que. 
pour rendre développable un grain cristallin de bromure d'argent … 


contenu dans une émulsion photographique, il faut lui fournir une 
quantité d'énergie supérieure à une certaine valeur, qui est le seuil 
de développabilité. Nous avons vu également que, lorsqu'une parti- 


cule chargée traverse un de ces grains elle lui cède une partie de son. 


énergie cinétique. La perte d'énergie par grain, pour une particule 
donnée dont la charge reste constante est d'autant plus grande que la 
vitesse est plus faible. Pour des particules de différentes natures, la 


perte d'énergie par grain est d'autant plus grande que la particule, 


est plus lourde et sa charge plus élevée. : 


Pour faire apparaître nettement le point de départ des deux parti-" 
cules, nous avons utilisé la remarque suivante : la perte d'énergie 
par grain étant inversement proportionnelle au carré de la vitesse, 
en faisant subir à l’image latente laissée par les particules dans. 


l’émulsion un début d’effacement, on peut espérer amener les grains 
situés à l’origine au-dessous du seuil de développabilité, tandis que 


La 


PS EN NF ES 


les autres resteront développables : la trace développée présentera . 
alors un manque de grains, une « lacune », qui marquera l'origine. 


de la transmutation. 


Ce procédé n’est malheureusement pas applicable aux fragments 


de fission car, à partir de l’origine de la fission, le pouvoir ionisant 


de chaque fragment diminue, comme nous l'avons vu, par suite des 
captures d'électrons. 
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[nl reste alors à choisir une technique suffisamment commode pour 
pouvoir limiter l’effacement aux seuls grains que l’on veut faire dis- 
paraître, sans effacer pour autant l'ensemble de la trajectoire. Nous 
“avons utilisé le phénomène du « fading », évanouissement spontané 
Les images latentes au cours du temps. Nous avons vu que ce phéno- 
mène est provoqué par l'oxygène de l'air qui, en présence d'humidité, 
arrache les électrons des germes de développement et amène peu à 
peu ces germes au-dessous du seuil de développement (18). Yagoda 
et Kaplan (50) avaient remarqué que cette oxydation est fortement 
baccélérée si l’on place l’émulsion dans une atmosphère d’eau OXy- 
génée. 

Nous avons utilisé ce procédé, qui permet de régler à volonté le 
taux d’effacement désiré : on peut utiliser des concentrations plus ou 
moins grandes d’eau oxygénée, et prolonger plus ou moins long- 
temps le temps de séjour de l’émulsion dans l'atmosphère oxydante. 
On obtient alors une lacune qui a toutes les étendues depuis celles 
qui correspondent au manque de quelques grains jusqu’à la persis- 
tance des seules extrémités ou même la disparition totale des traces. 

Nous avons également utilisé la vapeur d’eau saturante à 30°, qui 
agit moins brutalement que l’eau oxygénée, et qui permet uu réglage 
plus sensible du taux d’effacement cherché. 


DispositiF EXPÉRIMENTAL. — Les plaques, imprégnées de l'élément 
étudié sont irradiées, soit par des neutrons thermiques, soit par des 
rayons y. Il est préférable d’irradier plusieurs plaques, et de leur 
faire subir des taux d’effacement différents, afin d’avoir à coup sûr 
une plaque favorable à des mesures précises. En effet, une lacune 
trop petite ne permet pas une détermination très sûre de l’origine; 
on peut alors confondre cette lacune avec un défaut accidentel de 
grains; une lacune trop grande prête à une indétermination sur 
l'emplacement exact de l’origine de la transmutation. 

Le degré d’effacement dépend de la nature chimique de l'élément 
introduit dans l’émulsion. Nous avons vu que les imprégnations 
basiques ont pour effet de favoriser la formation de l’image latente, 
tandis que les imprégnations acides la rendent plus difficile. L’efface- 
ment partiel à faire subir à l'émulsion devra donc être d'autant plus 
énergique que le pH de la solution d’imprégnation a été plus élevé. 
Suivant le cas, on a donc avantage à utiliser l'eau oxygénée ou la 
vapeur d’eau ordinaire. 

a) Procédé à l'eau oxygénée. — On utilise un dessiccateur ordi- 
naire (fig. 12). Le compartiment inférieur reçoit une coupelle conte- 
nant l’eau oxygénée dont la concentration est choisie pour avoir le 
taux d’effacement nécessaire; en général 20 ou 50 volumes sont 
convenables. Le compartiment supérieur, séparé du précédent par 
une plaque de porcelaine perforée, reçoit les émulsions. On retire les 
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plaques une par une, à intervalles réguliers. On les laisse à l'air! 
libre, pendant une heure environ, pour laisser à il oxygène le temps 

de se dégager, puis on développe suivant la méthode habituelle. Un 

ou deux essais permettent en général d'obtenir le taux d’effacement 

le plus favorable. re. 

b) Procédé à la vapeur d'eau. — On place une série d émulsions 
dans une étuve contenant de l’eau et maintenue à une température 
convenable (entre 25°et 35° C) 
(fig. 12 (b). Les émulsions sont 
retirées une par une à inter- 
valles réguliers, puis dévelop- 
pées toutes ensemble. 

Dans le procédé à l'eau 
oxygénée on dispose des deux 
variables : concentration de 
l’eau oxygénée et temps de 

Fig. 12. — Dispositif expérimental séjour. Dans le procédé à la 

pour effacement partiel. vapeur d’eau les deux varia- 

bles sont la température et le 

temps de séjour. Dans l’eau 

oxygénée les temps de séjour s’'échelonnent entre quelques minutes 
et une demi-heure. Dans la vapeur d’eau, on obtient des résultats 


équivalents pour des temps d'exposition variant entre une demi-heure 
et quelques heures. 


emulsions 
74 


emulsions 


(a) dessicateur 


PRÉCISION DES MESURES. — Les plaques développées sont examinées 
au microscope. On compare alors l'aspect des traces développées 
directement à celles qui ont subi un début d'effacement; on voit 
ainsi l'importance relative des parcours du noyau résiduel et de la 
particule émise. Pour pouvoir déterminer avec certitude l'origine de 
la transmutation, il est nécessaire que la lacune ait des dimensions 
de l’ordre de deux ou trois grains, de manière à ce qu'on ne risque 
pas d'attribuer à une fluctuation accidentelle de répartition des grains 
le rôle d’une lacune. Dans les cas douteux, on peut tenir compte des 
remarques suivantes : È 

a) à partir de l’origine de la transmutation se séparent deux tra- 
Jectoires de particules de natures différentes : le noyau de recul a en 
général une trace très ionisante formée de grains pratiquement join- 
üfs; la particule émise la plus légère donne lieu à une ionisation 
plus faible ; les portions de trajectoires situées de part et d'autre de 
la lacune doivent donc avoir des caractères assez nettement difié- 
rents ; 

b) le long de chaque trajectoire à partir de l’origine de la trans- 


. , $ D . ® . 
mutation, l’espacement des grains doit aller en diminuant : on doit 


donc constater que les grains sont de plus en plus nombreux et res- 
serrés à mesure que l’on s'éloigne de l'emplacement de la lacune. 
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Il est nécessaire de mesur 
ents, à par 
“tion, sur u 


Fr er les parcours séparés des deux frag- 

ir de l’em is 5 ’orig'i ï 

ae un présumé de l'origine de la transmu- 
grand nombre de traces. On élimine ainsi la possibi- 
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Fig. 13. — Transmutations du Lithium (1), du Bore (2) et de l’Azote (3) 
par les neutrons thermiques. 


À : aspect au développement direct ; B : aspect après effacement partiel. 
La flèche indique l’origine de la transmutation. 


ité d'erreurs accidentelles sur la détermination de l’origine. Il est 
Dossible aussi de répéter les mesures sur des plaques ayant subi des 
aux d’effacement différents, pour lesquelles la lacune est plus ou 
noins bien marquée ; et de cumuler les résultats ainsi obtenus. En 
out état de cause, un peu d'entraînement permet toujours de déter- 


372 HENRIËTTE FARAGGI 


miner avec certitude l’origine de la transmutation et de ne pas se 
laisser entraîner à de fausses interprétations. 

La figure 13 représente les transmutations du bore, du lithium et 
de l'azote par des neutrons thermiques. Les clichés (a) représentent} 
l'aspect des traces obtenues avec un développement normal, les cli-| 
chés (b) l'aspect obtenu en faisant subir aux traces un effacement | 
partiel avant développement. On distingue nettement, dans ce der- | 
nier cas, l’origine des transmutations et l'aspect bien différencié des | 
deux sortes de trajectoires. | 

Ce procédé permet donc de mesurer directement les parcours res-| 
pectifs des deux fragments formés par une réaclion nucléaire, tout} 
en les observant simultanément, et sans qu'aucun des deux ait eu à 
subir une absorption quelconque avant d être détecté. Il est possible 
de mesurer un nombre de traces suffisant pour obtenir le parcours 
moyen avec une bonne précision. Toutefois, l'existence d’une lacune, 
de dimensions non négligeables à l’origine de la transmutation intro-. 
duit un facteur supplémentaire de fluctuation dans les mesures. 

Lorsque la transmutation conduit à deux particules de nature et de 
charges différentes, la trace de la particule la moins ionisante est la 
première à subir un début d’effacement, et quelquefois la seule, si la 
durée d’effacement est faible. Il convient donc de ne pas oublier que 
l’origine de la transmutation doit être prise plus près de la trace la 
plas ionisante, et non pas, comme on serait tenté de le faire au pre- 
mier abord, au milieu de la lacune. 

Nous allons voir à présent les résultats obtenus dans le cas des: 
réactions (n, «) et (n, p) du lithium, du bore et de l’azote. 


CHAPITRE VIII 


ÉTUDE DES TRANSMUTATIONS DU BORE, DU LITHIUM 
ET DE L’AZOTE PAR LES NEUTRONS THERMIQUES 
A L'AIDE DU PROCÉDÉ D’EFFACEMENT PARTIEL 


À. — Jithium. 


La transmutation du lithium par les neutrons thermiques 
Li + n9 > He + H° 


donne lieu à l'émission d’une particule « et d’un triton. La particule & 

joue ici le rôle du « noyau de recul » et l'énergie cinétique qu'elle 
L e e VAtn la g \ . . . 

TE be est loin d’être négligeable. D'autre part, les pouvoirs ionisants 
e la particule « et du triton sont trop peu différents pour que les 
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ideux trajectoires se différencient facilement au développement nor- 
mal. 11 s’agit donc d’une transmutation pour laquelle le procédé 
l'effacement partiel peut être utilisé avec profit. 
- C’est avec cette réaction que nous avons essayé pour la première 
fois le procédé pour nous rendre compte dela validité du prin- 
| cipe (49). Nous avons procédé alors à un effacement assez brutal, 
donnant lieu à une lacune assez large pour qu'elle soit nettement 
Misible. Nous avions fait sur cette plaque une statistique rapide en 
situant arbitrairement l'origine de la transmutation au milieu de la 
acune, En répétant ces mesures sur d’autres plaques où la lacune 
était plus étroite, nous avons constaté que le triton s’effaçant plus 
ite que le rayon «, l’origine de la transmutation devait être, en fait, 
+R au voisinage immédiat de la particule «. Nous avions donc, 
ans nos premières mesures, attribué un parcours trop long à la 
articule «. Nous avons recommencé une nouvelle série d'expériences 
st de mesures, en tenant compte de cette remarque. 


1j 


ExPÉRIENCE ET MESURES. — Nous avons utilisé des plaques Ilford 
Nuclear Research type C2, 50 y, imprégnées de lithium. Les neutrons 

hermiques étaient obtenus en ralentissant par la paraffine Îles 
Deutrons rapides de la réaction (D + Be), fournis par le cyclotron du 
Collège de France. 
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Fig. 14. — Réaction Li(n. «)H5. Parcours moyens des fragments séparés 


At et de l’ensemble des deux fragments. 


“ Les plaques irradiées par ces neutrons thermiques étaient placées 
“ans le compartiment supérieur d’un dessiccateur contenant de | eau 
toxygénée à 20 volumes. Après 30. minutes, elles étaient retirées, 
Maissées à l'air libre pendant 15 minutes et développées à l'aide du 
révélateur ID 19 dilué à 20 0/0 pendant 30 minutes. 


“Ann. de Phys., 12€ Série, t. 6 (Mars-Avril 1951). 24 


’ 
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Les mesures étaient faites en projetant sur un écran dépoli l’image! 
de l'émulsion formée par un objectif à immersion de Zeiss, d'ouvers 
ture numérique 1,2 et un oculaire à projection. Le grossissement, 
total était de l’ ordre de 1 000 diamètres. Une autre série de mesures! 
a été faite en utilisant un « Vickers Projection Microscope » donnant 
un grossissement total de 1 500. Les mesures n’ont porté que sur les. 
traces horizontales. Les photographies de la figure 13 (1) montrent: 
l'aspect des traces partiellement effacées. 

La figure 14 montre la représentation statistique des longueurs 
mesurées. Sur chaque trace nous avons mesuré séparément la 
longueur totale, et les longueurs respectives de chacune des irajec- 

toires. On peut voir que la dispersion des mesures est un peu plus 
_ faible pourle parcours total que pour chacun des parcours. 

La première série de mesures (49) avait indiqué une légère dissye 
métrie de la courbe relative à H°; cette dissymétrie ne s’est pas 
confirmée dans les mesures ultérieures faites avec des grossissements 
variés et sur différentes émulsions. Il semble donc que, dans les 
limites de pouvoir séparateur de l’émulsion utilisée, les tritons for- 
ment un rayonnement monoénergétique. | 

Nous obtenons, comme valeurs les plus probables des parcours 
moyens des deux Taie (2): 


Ecart 
quadratique 
moyen (y) 


Coefficient 
de fluctuation 


Parcours moyen 


Mortier et Vermaesen (91) ont mis au point un procédé particulier 
de ‘sous-développement qui leur a permis de différencier nettement 


(*) Les mesures précédentes étaient faites par comparaison avec des 
rayonnements d'énergie connue, et l'erreur indiquée correspond à la 
déviation standard de la courbe. Dans les mesures qui vont suivre, 
l'erreur indiquée comprend en outre les erreurs dues à l'étalonnage du 
microscope et aux fluctuations de compositions des émulsions. 


‘ 
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lPaspect des traces de particules a de celles des tritons dans les émul- 
ions photographiques. Les mesures qu’ils ont faites sur les parcours 
moyens de He; et H}, 6,56 y et 36,77 u., sont en bon accord avec celles 
indiquées ici, aux erreurs expérimentales près. 

- Le rapport des parcours des deux particules est de 5,4, d’après nos 
esures, de 5,6 d’après celles de Mortier et Vermaesen, soit, en 
renant la moyenne de ces deux valeurs, DR 0 Le 


Be Pore 


La transmutation du bore par les neutrons thermiques 
BS + no —> Hei + Lis 


“ionne lieu à l'émission d’une particule « et à la formation de lithium 
dians l'état excité de 478 keV (53). Là aussi, le noyau de lithium en 
mecul absorbe une fraction importante de l’énergie cinétique et les 
bouvoirs ionisants de Heÿ et de Li; sont trop peu différents pour qu’on 
puisse les distinguer au développement normal. 

» L'apparition d’une lacune à l’origine de la transmutation est rendue 
plus difficile pour deux raisons : d’une part, les émulsions impré- 
gnées de bore ont été plongées dans une solution de pH get résistent 
mieux aux agents d'oxydation et, d'autre part, la particule « et le 
fithium ont des énergies cinétiques faibles et des pouvoirs ionisants 
élevés. Nous avons dû utiliser une atmosphère très oxydante pour 
obtenir la séparation des deux traces. 

n Les neutrons thermiques, comme dans le cas du lithium, étaient 
©btenus par ralentissement dans la paraffine des neutrons rapides de 
Ja réaction (D + Be) fournis par le cyclotron du Collège de France. 
Après l’irradiation. les plaques étaient placées pendant 20 à 4o minutes 
dans l'atmosphère surmontant de l’eau oxygénée à 5o volumes. Elles 
étaient ensuite développées 20 minutes à 18°C, dans le révélateur ID 19 
dilué à 20 0/0. 

* La photographie de la figure 13 (2) montre l’aspect des traces 
ainsi obtenues : on voit apparaître nettement la séparation des deux 
traces. 

+ Les mesures ont été faites sur des plaques ayant subi des degrés 
d’effacement différents, avec des grossissements variables. Nous avons 
utilisé le « Vickers Projection Microscope » muni d’un objectif à 
immersion d'ouverture numérique 1,2.-Le grossissement total était 
de l’ordre de 1 500 à 2 000 diamètres. Seules les traces strictement 
horizontales ont été mesurées. 

* La figure 15 représente la répartition statistique des longueurs 


æbuo Éniit cle dus : > 
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mesurées pour chacun des fragments, et pour l’ensemble des deux 
trajectoires. On peut remarquer que la courbe de répartition de la 
longueur totale des deux fragments (fig. 15, c) présente une faible, 
dissymétrie du côté du long parcours. Or, s’il y a de nombreuses, 
causes fortuites qui peuvent entraîner un excès de trajectoires raccourÆ 
cies, il y en a beaucoup moins pouvant entraîner un excès de trajec= 
toires trop longues. D’autre part, les travaux de Boggild (48) et de 
Gilbert (53) ont montré que dans 93 o/o des cas la transmutation du 
bore conduit à la formation de Li’ dans l’état excité de 478 keV et 
dans 7 0/o des cas à la formation de Li’ dans l’état fondamental: Il 
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Fig. 15. — Réaction B‘9(n, «)LiT. Parcours moyens des fragments séparés 


et de l’ensemble des deux fragments. 


est donc possible d'attribuer le petit nombre de traces longues en 
excès à la production de lithium dans l’état fondamental. La mise en 
évidence de cette formation, avec une aussi faible probabilité et un 
écart de 500 keV entre les deux états est à la limite du pouvoir sépa- 
rateur de l'émulsion. Les valeurs les plus probables des parcours 
moyens des deux fragments sont indiquées dans le tableau de la 
page suivante. 

Le rapport des parcours des deux particules est de 2,2 dans l'état 
excité et de 2,3 dans l’état fondamental. Ce rapport est très supé: 
rieur à celui admis par Boggild (48) et par Gilbert (53) qui est de 
l’ordre de 1,7. Nous verrons plus loin quelle importance a ce résultai 
en ce qui concerne la détermination du parcours dans l'air de la 
particule « émise dans la désintégration du bore. 


Ecart 


Parcours È : 
moyen quadratique rl 
(4) moyen Nr 
Ê (y) fluctuation 
| Hef 5,0 + o,2 U,3 0,4 
Etat L;7 
excité ee. 3 2,2 X 0,2 0,5 0,2 
Parcours 
Fe total Fa dpi 0,4 0,1 
He! (6,r Æ 0,4) » » 
4 Etat 
fondamental (2,6 +o,4) » >. 
à: Parcours 
14 total (8,7 + 0,2) » » 


l NACR 2 AEOtE. 


La transmutation de l'azote par les neutrons thermiques 


APE Ha CU à 1 


; 
donne lieu à l'émission d'un proton de faible énergie et à la forma- 
tion d’un noyau de carbone dont le recul n’est pas négligeable. 

La gélatine de l’émulsion photographique contient par elle-même 
un très grand nombre de noyaux d’azote et il suffit d'exposer aux 
neutrons rapides une émulsion vierge pour y enregistrer les traces 
de transmutation de l'azote. Mais la section efficace de la réac- 
tion N't{n, p}Ct* étant très inférieure à celle des réactions B'(n, «)Li? 
ét Lif(n, «)H*, il est nécessaire que l’émulsion reçoive un nombre 
beaucoup plus grand de neutrons pour obtenir une densité conve- 
peble de traces de transmutations. 

> Si l’on utilise des neutrons thermiques obtenus par ralentissement 
os la paraffine de neutrons rapides, il existe une proportion non 
négligeable de neutrons non thermiques en équilibre avec les neutrons 
lents. Dans ces conditions, les protons projetés deviennent trop nom- 
breux, et rendent très difficile l'observation des protons de transmu- 
lations à faible section efficace. 
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Fort heureusement, nous disposons à présent des neutrons thermis- 
ques fournis par la pile de Châtillon. À une certaine distance de lai 
cuve, le faisceau de neutrons émis ne contient qu'une proportion 
infime de neutrons rapides. Les neutrons de la réaction (D + Be) 
ralentis par 20 cm. de paraffine donnent lieu, dans les émulsions, à! 
environ un proton projeté pour deux traces de transmutation d’azote/ 
les neutrons enregistrés par les mêmes émulsions dans la pile à 
uranium de Châtillon enregistrent moins d’un proton projeté pour 
mille transmutations. 


Résuzrats. — Nous avons utilisé des plaques Ilford, Nuclear 
Research, type Er, 100 4, qui ont reçu une densité de 10{° neutrons 
par centimètre carré. Les émulsions E1 ont été utilisées en raison de 
leur faible sensibilité au rayonnement ÿ émis par la pile. Ces émul= 
sions, à grain très fin, sont relativement moins stables que celles du 
type C2, et il a suffi de les placer pendant 10 minutes dans une étuve 
contenant de la vapeur d’eau à 30° C pour faire apparaître une sépa= 
ration nette entre la trace de recul du carbone et celle du proton émis: 
La figure 13, b montre l’aspect des traces ainsi obtenues. 
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Fig. 16. — Réaction N'f{n, p}Ct+. Parcours moyens des fragments séparé 


et de l’ensemble des deux fragments. 


Les mesures ont été faites à l’aide du Vickers Projection Micro 
scope, objectif à immersion d'ouverture numérique 1,2. L’ensembl 
donnait un grossissement de l’ordre de 2 000. Les mesures ont porti 
sur les traces strictement horizontales. La figure 16 donne la réparti 
tion statistique des longueurs mesurées. Lé pouvoir ionisant di 
proton et du carbone étant très différent, l’origine de la transmutatio: 
apparaissait sans ambiguïté. La dispersion des mesures est alors di 
même ordre de grandeur pour le parcours total et pour le parcour 
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lséparé des deux fragments. Les courbes sont du type de Gauss, sans 
|dissymétrie aucune. 

- Les valeurs les plus probables des parcours moyens sont les 
:Suivantes : 


Ecart 
quadratique 
(a) moyen (1) 


Coefficient 
de fluctuation 


Parcours moyen 


Le rapport des parcours des deux particules est iéi de 19,6. Cüer (54) 
a mesuré le parcours total des deux fragments dans une émulsion 
Spécialement riche en azote et de pouvoir d'arrêt un peu différent des 
émulsions ordinaires. Les résultats obtenus sont en bon accord avec 
notre détermination du parcours total. 
+ Compte tenu de la différence dés pouvoirs d'arrêt, la correction 
faite pour tenir compte du recul du noyau de carbone, calculée 
“d’après les courbes de Wrenshall (55), conduit à une valeur plus 
faible que celle que nous avons déterminée expérimentalement. Toute- 
’fois, le parcours du carbone ne peut être ici déterminé avec une 
‘grande précision car il est de l’ordre de 1 ou 2 grains, et les fluc- 
-tuations dues aux dimensions des grains deviennent beaucoup trop 
importantes dans ce domaine pour qu’on puisse obtenir des valeurs 
précises de parcours du noyau de recul. L’effacement-partiel permet 
cependant d’avoir sans ambiguïté le parcours moyen du proton. 


D. — Calcul des énergies de réaction 
et des énergies cinétiques des particules émises. 


«Le procédé d'effacement partiel nous a permis de mesurer avec 
précision les parcours des particules «, des protons et des tritons 
émis dans les trois réactions : 


Lis + 0 + He + Hi+Q: (1) 
BS + no + En + He+ Q: (2) 
Nino > C6 + Hi+OQ: (3) 


Ur y, Cr RP. 
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Il s’agit de noyaux légers, pour lesquels on dispose de détermina-. 
tions précises des masses, obtenues au spectrographe de masse. On 
peut donc calculer les bilans énergétiques Q:Q:0: de ces trais réac- 
tions, eten déduire les énergies cinétiques respectives des différents 
noyaux. 

Nous avons utilisé les données les plus précises actuellement 
connues sur les masses des noyaux légers contenues dans le rapport 
de Bainbridge au 7° Congrès Solvay, 1947 (56). Depuis la publication 
de ce rapport, il a été procédé à de nouvelles déterminations de la 
différence de masse entre neutron et proton (57), qui conduisent à 
une masse du neutron légèrement différente de celle indiquée par 
Bainbridge. Nous avons donc calculé les valeurs de 0,00: en tenant 
compte de cette nouvelle valeur. 

Les résultats obtenus sont les suivants : 


1° Réaction Lif(n, «)H*. — Ea utilisant les valeurs des masses de 
Bainbridge (56), celles contenues dans les nouvelles tables de Mat- 
tauch-Flammersfeld (59) et la nouvelle détermination de la différence: 
de masse entre neutron et proton (57), on peut obtenir pour les 
valeurs de l'énergie de réaction Q, six valeurs distinctes, concor- 
dantes dans la mesure des erreurs expérimentales. Nous avors adopté 
la moyenne arithmétique de ces valeurs : 


| Qi —=4,77 +0,15 MeV | 


L'énergie cinétique emportée par les deux fragments dans la 
transmutation serait donc respectivement : 


: 
| Be 7 Qi —2,04 + 0,07 MeV sd 


Es — . Q: = 2,73 +0,07 MeV 


>* Réaclion B'(n, «)Lif. — La même méthode nous a permis 
d'obtenir pour l'énergie Q; de la transmutation B!(n, «)Li' dans l'état 
fondamental six valeurs concordantes dans la mesure des erreurs 
expérimentales dont la moyenne arithmétique est : 


| Q:— 2,83 +o,15 MeV 
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- Les énergies cinétiques des fragments sont respectivement : 


E,—— 2,83 — 1,80 + 0,07 MeV 


E;; + 2,83 — 1,03 + 0,07 MeV 


3° Réaction B'{n, a)Li®*. — On sait que dans 93 o/o des 
cas (47) (53), la transmutation du bore par les neutrons thermiques 
conduit à la formation du lithium dans l’état excité de 0,478 MeV. 
L'énergie correspondant à ce niveau a fait l’objet de mesures concor- 
dantes et précises (52) : 


E— 0,478 + 0,011 MeV. 


: On obtient alors : 


Q, = Q: —E— 2,35 +o,15 MeV 


et pour chaque fragment : 


E, = 1,50 + 0,09 MeV 
Ex = 0,85 +o,og MeV 


+ 4° Réaction N'#{n, p)G'*. — La masse de C!* n'étant pas déter- 
minée avec une précision suffisante nous avons établi l'énergie de 
- réaction Q; à l’aide du cycle : 


NÉ + no C6 + Hi + Qs 
4 Cs— N7 + Eg 
qui donne : Q:—{ni — H;] —Eg. 
On obtient alors (56) (57) (59) (60) : 


Q:=—=0,62 +0,05 MeV 


ce qui donne pour l'énergie cinétique respective des fragments : 


Ex — = Q:—0,58 +0,02 MeV 


Ec => Q:—0,04 +0,02 MeV 
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Connaissant les parcours moyens et les énergies cinétiques des. 
particules résultant des trois transmutations étudiées, nous sommes 
maintenant ea mesure d'établir les relations parcours-énergie relas 
tives aux émulsions nucléaires pour les énergies faibles et de discuter 
de la validité des relations relatives à l'air. 


CHAPITRE IX 


RELATIONS PARCOURS-ÉNERGIE 
DANS LES ÉMULSIONS NUCLÉAIRES 


Pour les protons d'énergie supérieure à 1 MeV, la relation entre le 
parcours dans l’émulsion et l'énergie a été établie par Lattes, Fowler 
et Cüer (61). Nos mesures permettent de préciser la région comprise 
entre 0,4 et 1 MeV. Pour les rayons « d'énergie supérieure à 4 MeV, 
on dispose de plusieurs étalonnages : ceux de Tsien-San-Tsian, 
Chastel, Faraggi et Vigneron (4), de Lattes, Fowler et Cüer (61) et 
de Green et Livesey (64). À propos de la mesure des rayous « du tho- 
_rium, nous avons, dans le présent travail, mesuré à nouveau les par: 
cours de UI, UI, Po, compris entre 4 et 6 MeV. Ces différentes 
déterminations, faites avec différentes plaques, donnent des résultats 
concordants à 5 o/o près. 

Il est bien évident que d'une série de plaques à une autre de petites 
variations de composition peuvent se produire ; l'introduction d’un 
élément étranger par imprégnation peut modifier plus ou moins le 
pouvoir de ralentissement de l’émulsion ; d'autre part, la mesure de 
chaque parcours est faite par un observateur, avec un microscope 
donné, en unités arbitraires; pour transformer la valeur ainsi 
obtenue en unités rationnelles du système métrique, il est nécessaire 
de faire intervenir l’équivalence en microns de ces unités arbitraires, 
ce qui introduit une erreur supplémentaire, qui peut atteindre, où 
même dépasser, l'erreur due à la fluctuation des mesures. L'ensemble 
de ces faits a pour conséquence que, bien qu'une mesure isolée per: 
mette la mesure d’un parcours à 1 o/o près, le résultat obtenu ne 
peut être considéré comme reproductrble qu'avec une précision de 
l’ordre de 5 0/0. 

Il est donc possible de dire qu’avec une marge d'environ 5 o/o 1 
existe pour chaque type de particule une courbe unique énergie-par. 
cours valable pour toutes les émalsions. Nous allons examiner succes 
sivement la courbe relative aux rayons « et celle relative aux protons 


Nous pouvons également établir quelques relations pour le: 
noyaux Li et C'+. 


EL 


4 
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: Particules a. 


A. ENERGIES INFÉRIEURES À 2 MeV. — En rassemblant les résultats 
expérimentaux obtenus dans les émulsions par le procédé d’efface- 
"ment partiel, et les calculs des énergies cinétiques correspondantes, 
nous pouvons obtenir des relations entre le parcours et l'énergie des 
particules a. Toutes ces énergies sont comprises entre 1 et 2 MeV. 

Les réactions Lif(n, «)H° et B'(n, «)L17* nous fournissent deux 
relations bien déterminées. La réaction Bt n, «)Li’ donne une indica- 
tion moins précise. Les résultats sont rassemblés dans le tableau sui- 
vant: 


Réaction Energie (MeV) Parcours ({u) 
Lit{n, «)H? 2,04 +0,07 6,7 +0,15 
Û B'{n, æ)Li? 1,80 +0,07 (6,1 Ho,3) 
Ë 
É B''{n, 2)Li"” 1,20 +0,09 5,0o+o,2 


B. ENERGIES comprises ENTRE 2 ET {4 MeV. — En ce qui concerne les 
Î particules «, il n'existe pas de déterminations précises dans les éner- 
+ gies comprises entre 2 et 4 MeV. 
b Les seuls rayonnements « connus émis par des radioéléments natu- 
 rels et d'énergie inférieure à 4 MeV sont le thorium et le samarium. 
+ Pour ces deux radioéléments, la période est très longue, et les rayons æ 
» émis ont un faible parcours. Il en résulte qu'il n’existe pas de mesure 
‘absolue précise de l'énergie de ces rayonnements, et qu'il n’est pas 
- possible de les utiliser pour étalonner les plaques. 
> Ne disposant pas de la possibilité de provoquer des transmutations 
- fournissant des rayons « monocinétiques d'énergie comprise entre 
2 et 4 MeV, nous avons utilisé l’absorption de rayons « naturels par 
- des écrans d'épaisseur connue. 
Le dispositif expérimental était le suivant : 
Une source mince de polonium émet des rayons « canalisés par 
- une fente étroite. Ces rayons à traversent normalement une feuille 
- mince d'aluminium et sont reçus dans l’émulsion sous incidence 
rasante. L'ensemble est maintenu dans le vide. En faisant varier 
l'épaisseur de l’écran d'aluminium, on peut faire varier l'énergie des 
rayons « reçus dans la plaque, et mesurer leurs parcours. D’autre 
part, on peut calculer l'absorption des rayons « dans la couche d’alu- 
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mivium, et en déduire l'énergie qui leur reste au moment où ils 
pénètrent dans l'émulsion. 

Les résultats ainsi obtenus sont moins précis que ceux que donnent 
les rayonnements non absorbés. En effet, la traversée de l'écran intro- 
duit une fluctuation en énergie du faisceau de rayons 2, fluctuation 
d'autant plus grande que le parcours dans le métal est plus grand et 
l'énergie restaute plus faible. Il en résulte une dispersion plus 
grande des mesures de parcours dans l’émulsion, et une moins bonne 
précision sur la mesure du parcours moyen. D'autre part, le calcul 
de la perte d'énergie des rayons à travers l'aluminium introduit une 
erreur supplémentaire. Nous avons utilisé les valeurs du pouvoir de 
ralentissement atomique données par Livingstone et Bethe (8), eb 
basées sur les expériences de Ros-nblum (63). En définitive, les 
résultats obtenus sont les suivants : 


Masse superficielle Energies des rayons « Parcours moyen 
de l’écran à la sortie de l'écran dans l'émalsion 
(mg./cm°) (MeV) (y) 


o 5,298 0,001 22,0 + 0,2 
0,98 + 0,15 HTRRCENO,T 19,0 Æ 0,2 
2,20 + 0,15 3,85 Æ 0,1 rh,23:2109 


3,03 + 0,19 3,20 


H 
© 
” 
n 
= 
+ 
© 
[Q 


k,17 Æ 0,15 2, TD E-IO I 75225072 


5,15 + o,15 


C. ENERGIES suPÉRIEURES À 4 MeV. — Comme nous l'avons vu au 
début de ce chapitre, au delà de 4 MeV il existe plusieurs détermina- 
tions concordantes de la courbe parcours-énergie. Les énergies des 
rayons « émis par lesiradioéléments naturels ont été déterminées, 
indépendamment des mesures de parcours, par la méthode de dévia- 
ton maznétique de Rosenblum. Les parcours dans les émulsions 
sont connus par les mesures faites au chapitre IV et par plusieurs 
autres déterminations (4) (23) (61) (62). 

Forme générale de la courbe. — La figure 17 montre la variation 
de l'énergie des particules « d'énergie supérieure à 12 MeV en fonc- 
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tion de leur parcours dans les émulsions nucléaires. Pour les énergies 
supérieures à 4 MeV, nous avons pris comme parcours dans l’émul- 
Sion, la moyenne des différentes déterminations. 

4 On peut voir que, pour les énergies supérieures à 3,5 MeV et infé- 
rieures à 2,9 MeV, il y a une bonne concordance entre les valeurs 
“obtenues par ralentissement, et les valeurs obtenues par ailleurs, soit 


Energie (MeV) 


N 


: < 


A 
CE 


? Le; 18 Parcours (11) 


Fig. 17. — Relation entre le parcours et l’énergie des particules «. 


- par l'émission de radioéléments naturels, soit par les transmutations 
* par neutrons. On peut en conclure que les différentes portions de 
- courbes, obtenues par les différentes méthodes, concordent parfaite- 
ment pour former une courbe continue. 

- Cette courbe peut servir de courbe d'étalonnage pour toutes les 
-émulsions nucléaires, avec une précision de l’ordre de 5 0/0. On 
peut obtenir une précision plus grande sur la mesure d’une énergie 
déterminée, à condition de procéder à l’étalonnage de l’émulsion 
. même que l’on utilise, ainsi que nous l’avons fait pour le rayonne- 
ment « du thorium. 
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Protons. 


a) EnerGies iNréRIEURES À 1 MeV. — Les réactions Liÿ(n, «)Hi et 
N'{n, p)C4* nous donnent deux points de la courbe parcours-énergié, 
relative aux protons. 

En effet, il est facile de remarquer, d’après la loi de ralentissement, 
de Bethe-Bloch que l'énergie E d'un proton de parcours R est égale 
au tiers de l'énergie du triton de parcours 3R. Nous avons vu qu'un 
triton de 36,3 y a une énergie de 2,73 MeV. Nous en déduisons qu'un 
proton de 12,1 y a une énergie de 0,91 MeV. 

Nous obtenons les deux équivalences suivantes : 


Réaction Energie (MeV) Parcours (u) 


: 3 
Lif(n, «)H; 0,91 +0,02 12,1 H0,06 


N't{n, p}C!* 0,58 +o,02 6, LE 9 x 


Eneraie 
(av) 


20 40 60 


| Psrcours (11) 
Fig. 18. — Relation entre le parcours et l'énergie des protons. 
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b) EnerGES suvérieures à 1 MeV. — La courbe parcours-énergie 
pour les protons d'énergie supérieure à 1 MeV a été établie avec soin 
par les expériences de Lattes, Fowler et Cüer (61). 

La figure 18 représente l’ensemble de la courbe. Les nouveaux 
points déterminés par nous sont représentés par des croix cerclées. 
Les deux fragments de courbe se raccordent de façon continue. Il 
Serait souhaitable de pouvoir préciser quelques points entre 1,5 et 
2,9 MeV. La précision de cette courbe, pour des plaques d'origines 
diverses, est de l’ordre de 5 0/0. 

Autres particules chargées. — Les réactions étudiées nous permet- 
tent d'établir quelques relations expérimentales entre le parcours et 
l'énergie ; pour les noyaux de tritium, de lithium et de carbone. Elles 
Sont rassemblées dans le tableau suivant : 


Parcours (4. 


Energie (MeV) 


Noyau 


Tritium 2,73 +0,07 36,3 +o,15 


Lithium 0,85 +0,09 2,2 10,2 


Carbone 0,04 +0,02 0,3 0,2 


CHAPITRE X 


VALIDITÉ DES RELATIONS PARCOURS-ÉNERGIE 
RELATIVES A L'AIR 


» Nous sommes maintenant en état de discuter du problème posé au 
chapitre VI et de juger s’il y a lieu de mettre en doute la validité des 
‘relations parcours-énergie relatives à l’air dans le domaine des faibles 
nergies Nous verrons ainsi qu’il n’est pas nécessaire de retenir la 
suggestion de Jesse et Saudauskis, et qu'il ne semble pas justifié 
d'admettre qu’il y ait proportionnalité entre l'énergie d'une particule 
et l'ionisation qu'elle produit dans l’argon plutôt qu'avec l'ionisation 
produite dans l’air. 

Nous avons remarqué, à propos de la transmutation du bore, que 
le rapport expérimental du parcours est très supérieur à celui admis 
par Boggild (48) et Gilbert (53). C’est dans cette différence que réside 
sans doute le nœud des contradictions observées. Pour cela nous 
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étudierons avec quelques détails les mesures faites sur la transmuta- \ 
tion du bore par les neutrons lents. Nous verrons ensuite que les 

mesures faites sur le lithium ayant été faites par rapport au bore, se} 
trouvent liées aux mêmes erreurs. D’autres arguments. tirés de l'étude 
du parcours du samarium et de la transm utation de l'azote, nous per- 

mettront d'établir qu’il n’existe aucun fait certain permettant de: 
mettre en doute la validité de la courbe de Livingstone et Bethe. ILN 
semble au contraire qu’à mesure que les mesures de masses devien- 
nent plus précises, l’accord entre les parcours mesurés et les parcours, s 
indiqués par les relations parcours-énergie devienne meilleur. 


A. Cas pu BoRE. — Il existe un assez grand nombre d’études expé- 
rimentales des particules émises dans latransmutation du hore. Elles” 
ne sont pas très concordantes. Les mesures faites à partir de cibles 
solides permettent d'obtenir les parcours de la particule « et du” 
lithium séparément, mais il y a une forte absorption dans la source 
et on obtient seulement des parcours extrapolés peu précis (64). Des M 
mesures de parcours total faites avec des cibles gazeuses ont permis 
de déterminer la somme des deux parcours d’une manière satis- / 
faisaute (65). Pour obtenir à partir de la mesure du parcours total, les 
parcours des deux fragments, deux procédés ont été utilisés : 

a) Bower, Bretcher et Gilbert (65) ont obtenu des clichés Wilson” 
du parcours total des deux fragments qu'ils ont soumis à l'analyse 
d’un microphotomètre ; une discontinuité du noircissement appa- 
raîtrait alors au niveau de la séparation des deux trajectoires. Ils ont 
ainsi pu analyser vingt traces et obtenir comme rapport des deux 
parcours 1,62. 

b) Boggild (48) a également étudié à la chambre de Wilson la « 
transmutation du fluorure de bore gazeux ; il n’a pu observer la dis- 
continuité signalée par Bower, Bretcher et Gilbert. Ii a déduit le … 
rapport des deux parcours de considérations semi-empiriques sur le. 
parcours probable du fragment de lithium, en admettant la relation” 
de Blackett (42) : 


J 


R, = kMZ-"2f{v) 


où M est la masse du noyau émis, Z sa charge, R son parcours et. 
f{v) une fonction de la vitesse. On peut alors déduire le parcours d'un 
noyau de lithium de celui d'une particule « de même vitesse. On" 
obtient comme rapport probable des deux parcours 1,7. Ce chiffre 
est confirmé par l'observation de cinq transmutations obtenues à | 
partir d’une couche très mince de bore disposée au centre de la. 
chambre de Wilson. st 
Si l’on admet comme rapport des parcours des deux fragments les 
chiffres ainsi déterminés, on obtient comme parcours dans l'air des 
particules x des chiffres compris entre 0,71 em. (Boggild) et 0,77 cm. 


# 
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I{Gilbert), en désaccord avec le chiffre de 0,80 cm. indiqué par 
la courbe de Livingstone et Holloway pour des particules & de 
1,90 MeV. 

É- Û 2 D , . . 
Or, le procédé d’effacement partiel nous a permis de mesurer les 
parcours séparés des deux fragments, sur 250 trajectoires, avec une 
FOR Æ 
précision nettement supérieure aux deux procédés exposés plus haut. 
Le rapport expérimental des deux parcours, que l'on peut déduire 
s LA < s = 1 La Q 
de nos mesures est de 2,2, c’est-à-dire, très nettement supérieur au 
chiffre théorique. Si l’on adopte cette valeur, on peut déduire des 
mesures expérimentales du parcours total des deux fragments dans 
QT re n ; 
Ja chambre de Wilson un parcours « de l’ordre de 0,82 cm. en accord 
avec la courbe de Livingstone et Holloway, dans la limite des erreurs 
expérimentales. 
- Si l’on se rapporte alors aux déterminations plus anciennes faites 
avec des cibles épaisses et qui concernent les parcours extrapolés des 
deux particules, on trouve comme rapport des parcours extrapolés 
des deux fragments (64): 


1 Neal" 2,8 
a Road 252 
Funier 251. 2,19 


‘en accord avec notre détermination portant sur les parcours moyens. 
Il ne nous semble pas légitime, en tout état de cause, de mettre en 
foute la courbe parcours-énergie relative aux particules « dans l’air 
‘sur le seul argument d’un désaccord avec les résultats des mesures 
“faites sur la transmutation du bore. Au contraire, les résultats obtenus 
“ans les émulsions semblent en bon accord avec celte courbe. 

* Le fait que le rapport des parcours des deux fragments soit 2,2 et 
non pas 1,7 implique qu’on ne peut transposer automatiquement la 
“courbe relative au parcours des rayons « pour former celle qui est 
elative aux noyaux de lithium. Il convient de rappeler qu'aux faibles 
énergies, deux causes provoquent le ralentissement d’une particule 
“chargée dans un milieu matériel : d’une part, le freinage dû aux 
“électrons du milieu, qu’on peut calculer par la relation de Bethe- 
Bloch et, d'autre part, la capture et la perte d’électron par le noyau 
‘en mouvement, qui dépend de la charge de ce noyau. Les expériences 
de Blackett (8) ont montré que pour passer des particules « aux 
protons, le phénomène de capture et de perte d'électrons introduit un 
décalage entre les deux courbes, et qu'il est possible de passer, à 
vitesse égale, des parcours des particules « à celle des protons par la 
relation : 

F 

J R(p, v) = R(a, v) — 0,2 cm. 


4 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Mars-Avril 1951). 25 
1 


; 
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Nos expériences permettent d'établir une relation analogue entre 
les particules « et les noyaux de lithium : 


R(Li, v) —R(a«, v) — 0,05 cm. 


Il serait extrêmement souhaitable de reprendre l'étude de la réac- 
tion B'(n,a)Li’ à la chambre de Wilson en utilisant la méthode de 
la couche mince employée par Boggild (48) et qu'il n’a pu malheus 
reusement utiliser que pour quelques transmutations. L'observation 
d'un plus grand nombre de transmutations permettrait une nouvelle 
détermination expérimentale du rapport des parcours. 


B. Cas pu irmium. — Comme dans le cas du bore, les mesures ont 
porté principalement sur la totalité des deux parcours (66), ou sur les 
parcours extrapolés des deux fragments (67). En raison du marque 
de données très valables sur la masse exacte de Liÿ, la comparaison 
des énergies déduites des parcours et des énergies déduites des 
masses ne pouvait guère donner lieu à des confrontations certaines. 

Boggild et Minnehagen (57) ont pu mesurer les parcours moyens 
des deux particules en utilisant un film très mince d'oxyde de lithium 
déposé sur une mince feuille d’or tendue au centre d’une chambre 
de Wilson. Ils trouvent alors pour le parcours moyen de la parus 
cule « 1,04 0,02 cm. ; cette valeur conduirait d'après la courbe 

| parcours-énergie dans l'air, à un bilan énergétique de 4,56 MeV, 
chiffre nettement inférieur à celui qu’on déduit des valeurs Les plus 
probables des masses 4,77 MeV. 

Il n’est pas impossible que ce désaccord provienne de l’étalonnage 
du pouvoir d’arrêt de la chambre ayant servi à la mesure de ce par- 
cours : en effet les auteurs ont utilisé comme référence le parcours total 
de transmutations du bore, mesuré par Boggild dans un travail anté- 
rieur, et établi par comparaison avec le parcours des particules « du 
polonium. Or, Gilbert (44) a fait remarquer que le pouvoir d’arrêt du 
mélange gazeux contenu dans la chambre varie avec l'énergie, et 
qu'il y a lieu de tenir compte de cette correction lorsqu'on passe du 
polonium. (5,3 MeV) aux particules à émises par la désintégration du 
‘bore (1,5 MeV). On obtient alors comme parcours total pour le bore 
12,9 mm. tandis que Boggild estime ce parcours à 11,5 mm. Si l’on 
prend la moyenne de ces deux valeurs, soit 12 mm., le parcours de 
la particule « de transmutalion du lithium devient 1,08 mm. el 
l'énergie de la réac'ion déduite de la courbe parcours-énergie dan: 
l'air devient 4,71 MeV, en accord avec la théorie dans la limite des 
erreurs d'expérience. 

De plus, on peut remarquer que le rapport des parcours des deux 
particules mesuré ici directement est de 5,7 avec les chiffres mêmes 
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de Boggild et Minnehagen, de 5,5 si l’on fait la correction du pouvoir 
d'arrêt. On obtient alors un excellent accord avec les résultats obte- 
nus par nous-même et par Mortier et Vermaesen (51) à l’aide des 
‘émulsions nucléaires : 5,4 et 5,6. 

2 , 1 S | 
: On n observe donc pas de contradiction flagrante entre les mesures 
relatives à la réaction Lif(n, «)H° et la courbe de Holloway-Living- 
stone-Bethe. 


- C. Cas Du samariu“. — Un troisième argument peut être invoqué 

en faveur de la courbe parcours-énergie relative à l’air : il est relatif 

aux parcours respectifs dans l'air et dans les émulsions nucléaires 
des particules « émises par le samarium. 

: Le parcours dans l'air des particules « du samarium a fait l’objet 
“d'un certain nombre de travaux concordants. D’après ceux-ci on 
“attribue à ce parcours la valeur (1) : 


1,13 +0,02 cm. 


… Le parcours dans les émulsions spéciales pour recherches 
nucléaires, déterminé par trois groupes distincts d’expérimenta- 
“eurs (27) peut être fixé à : 


7,0 0,05 1. 


x 


- La courbe « parcours dans l’émulsion-énergie » que nous avons 

établie dans ce travail est particulièrement précise dans la région 
comprise entre 5 et 8 &. Nous en déduisons pour l'énergie des rayons « 
“du samarium la valeur : 

n 2,10—+0,03 MeV. 
* La courbe de Holloway-Livingstone-Bethe donne comme parcours 
‘dans l'air pour une particule « d'énergie 2,10 MeV 1,12 cm., en 
“excellent accord avec l'expérience. Les mesures de Jesse et Sadauskis 
“indiquent 2,18 MeV si l’on aämet la proportionnalité énergie-ionisa- 
“tion pour l’argon, 2,07 MeV si l’on admet cette proportionnalité pour 
air. Le résultat obtenu ici semble s’accorder mieux avec l'hypothèse 
de proportionnalité pour l'air que pour l’argon, contrairement à 
l'opinion des auteurs. 


c] 


D. Derniers ARGUMENTS. — En dernier lieu, il convient de men- 
“tionner que Clark et Bartholomew (45) ont fait le bilan de dix réac- 
‘tions nucléaires donnant lieu à l'émission de protons d'énergie 
“connue et dont on a mesuré le parcours moyen. L'ensemble des rela- 
tions parcours-énergie ainsi obtenues est en meilleur accord avec la 
“Courbe de Livingstone et Bethe qu'avec celle de la Cornell University, 
“Cette courbe étant déduite de la courbe Holloway-Livingstone-Bethe 
lrelative aux «, sa validité pour les protons est un argument supplémen- 


f peur ’ . 
“taire en faveur de la validité de la courbe relative aux particules «, 


ra 
È 
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Enfin, un dernier argument peut être tiré de la bonne concordance 
obtenue entre les correspondances éñergie-parcours obtenues par 
ralentissement des particules « de Po et celles obtenues par transmus 
tation : en effet, l'énergie des particules ayant traversé les écrans 
d'aluminium était établie à partir des courbes de Holloway-Living- 
stone-Bethe relatives à l'air, et supposerait implicitement qu'elles 
étaient valables. 


_ En conclusion, la mesure précise des parcours moyens des partis 
cules émises dans les transmutations de Li, Bet N, par les neutrons 
thermiques, obtenues par le procédé d’effasement partiel, permet 
d'affirmer la validité des courbes parcours-énerqie relatives à l'air 
de Livingstone et Bethe ; dans le domaine des énergies faibles, on 
doit également conclure qu'il n’y a pas lieu de mettre en doute la valis 
dité de l'hypothèse de base de ces courbes, qui est la proportionnalité 
entre l’énergie d’une particule et l’ionisation qu’elle produit dans 
l'air,(1) 


: CHAPITRE XI 


POUVOIR DE RALENTISSEMENT DES ÉMULSIONS NUCLÉAIRES 


À, — Particules «. 


Par le présent travail, nous avons pu établir, expérimentalement, 
les relations parcours-énergie relatives aux émulsions nucléaires 
pour les particules chargées de faible énergie. Nous avons montré en 
outre la validité des courbes de Livingstone et Bethe relatives aux 
parcours dans l’air de ces particules. 


(1) Vote ajoutée à la correction des épreuves. — Depuis la rédaction de 
ce travail Jesse et Sadauskis (Phys. Rev., 77, 1950, 782 et 78, 1950, 1) ont 
publié un compte-rendu plus détaillé de leurs expériences, apportant des 
arguments supplémentaires en faveur de léur hypothèse. Les valeurs 
adoptées par ces auteurs pour Q;, Q:, Q3 sont un peu différentes des 
nôtres, principalement pour Q:. De meilleures déterminations des masses 
seraient donc nécessaires. À l’aide des valeurs de Jesse et Sadauskis, on 
obtiendrait pour énergie du Samarium à partir du parcours mesuré dans 
les émulsions, 2,12 MeV Æ 0,03, ce qui est sensiblement Ja moyenne des 
. deux valeurs obtenues par Jesse et Sadauskis dans l’air et dans l’argon. 
Le nœud du problème réside essentiellement dans le parcours de la parti- 
cule alpha de la réaction B',(n, «)LiT pour laquelle des déterminations 
nouvelles et précises seraient nécessaires. De nouvelles expériences sont 
en cours à ce sujet, 


i 
= $ Et x 
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» La comparaison de ces deux courbes nous permet une détermina- 
tion expérimentale du pouvoir de ralentissement des émulsions 
bucléaires dans le domaine des énergies faibles ; et comparer cette 
Valeur à celle que l’on a pu calculer théoriquement (68) (7). 

… Nous définissons le pouvoir de ralentissement des émulsions 
nucléaires pour les particules « par le rapport : 


mnt 


+ 


Ro étant le parcours dans l'air déduit de la courbe de Holloway- 
Livingstone et Bethe et R le parcours moyen mesuré expérimentale- 
ment dans les émulsions au cours du présent travail. 

* Letableau suivant rassemble l'ensemble des résultats ainsi obtenus : 


L} 


Pet Parcours Parcours Pouvoir 
Origine Energie moyen moyen dans de 
|! du (MeV) dans l’air l'émulsion ralentisse- 
il rayonnement (cm.) (u) DAETAY 
Poloninm 5,298 3,84 39 01-5102 1 750 
Uränium Il- 4,763 3,25 18,8 + 0,2 1 730 
Uranium I 4,18 2,70 1558:=210,2 L 740 
HI EN 0; x PC Do : 19,0 + 0,2 1 680 
3,85 Æ 0,1 2,39 14421-81052 1 680 
Polonium 
absorbé 3,20 == 0,1 1,86 VI94 221073 1 640 
par écrans 
2,15 Æ 0,1 1,15 7,21 10;2 1 600 
DA0D 2101 C5) SR ONCENOY A 1 520 
“Lif(r, a)H 2,04 + 0,07 1,08 Ge to 1 610 
B'n,œ)Li 1,80 + 0,07 | 0,95. (6,1Ho,3) | . x 560 
BU (nv) Lin 1,50 0,09 0,80 5,0 + 0,2 1 600 


39/4 HENRIETTE FARAGGi 


La figure 19 donne la courbe de variation du parcours dans l'air 
en fonction du parcours dans l’émulsion. La figure 20 montre la 


ä 
Parcours dans l'air 
(cm) 
ä 
2 
l é 
Ÿ 5 ‘ 10 1S Parcours dans l'emulsion (| 
Fig. 19. — Relation entre le parcours dans l’émulsion des particules &. 


et leur parcours dans l'air. 


Pouvoir de ralentissement. 
1800 
1700 
1600 
1500 È Ù Experimental 
+ Energie (MeV) 
4 e 3 4 S 
Fig. 20. — Pouvoir de ralentissement des émulsions nucléaires. 


variation du pouvoir de ralentissement en fonction de l'énergi 


(courbe en trait plein). 
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- Connaïssant la composition chimique des émulsions, il est possible 
de calculer théoriquement le pouvoir de ralentissement, en addition- 
nant les pouvoirs de ralentissement atomiques de chaque élément 
contenu dans l’émulsion. Ce travail a été fait par Cüer (68) et par 
Webb (7) à partir des données de Bethe (8). Sur la figure 20 on a 
porté en trait discontinu la variation théorique du pouvoir de ralen- 
tissement en fonction de l’énergie. IL semble que pour les énergies 

faibles, le pouvoir d’arrêt expérimental soit supérieur à celui prévu 
par la théorie, comme le montre également le tableau suivant : 


| Energie MeV 4,66 8,3 
| Pouvoir de ralentisse- 
ment théorique . .| 1 511 à 1 520 1 740 à 1 760 1 820 à 1 870 
Éxpérimental 3". :; 1 6vo I 720 1 860 


B, — Protons. 


AU 


À l’aide des mesures de parcours faites dans le présent travail et 
“des parcours mesurés dans l’air, qui concordent avec les parcours 
findiqués par les courbes de Livingstone et Bethe, 1937, nous pou- 
ee établir expérimentalement le pouvoir de ralentissement des 
émulsions nucléaires pour les protons d’énergie inférieure à 1 MeV. 
Les résultats sont rassemblés dans le tableau suivant : 


LA LS ES dd 


; Parcours Pouvoir 
Origine Energie A VE Parcours de 
de la particule (MeV) l’émulsion (y) danslair) (cn) | Elentissement 
Lif(n, «)H° 0,91 +0,02 12,1 +0,06 2,00 +0,04 1 650 
| N'i{n, p}C'*+ 0,58 +0,02 6,1 0,1 1,60 E 0,02 1 630 


La figure 21 montre la courbe de variation du parcours dans l'air 
en fonction du parcours dans l’émulsion, et le raccordement de la 
région étudiée dans ce travail (croix cerclées) avec celle étudiée par 


Lattes, Fowler et Cüer (61). 
_ La continuité de la courbe indique la concordance des détermina- 
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tions faites sur des émulsions de types différents, à des époques diffé- 
rentes. 

Le pouvoir de ralentissement expérimental, comme dans Je cas des 
rayons &, est supérieur au pouvoir de ralentissement théorique dans 


= 
" 


le domaine des énergies faibles. Il est de l’ordre de 1 640 entre 0,9 


20 
Parcours dans l'air 
(em) 

15 
jo —— : = 

5 2 TIR URSS 

0: é 180 

ay eu e Parcours (|1) 


Fig. 21. — Relation entre le parcours dans l’émulsion des protons 
et leur parcours dans l’air. 


et 1 MeV, alors que les calculs théoriques de Cüer (68) et de Webb (6g) 
indiquent une valeur de 1 520. 

Il semble donc que le pouvoir de ralentissement des émulsions 
diminue moins vite, aux énergies faibles, que ne le prévoit la loi 
d’additivité. 


CONCLUSIONS 


Par le présent travail nous avons pu établir les points suivants : 
1) Nous avons mis en évidence, par une étude critique des diffé: 
rentes techniques, que les émulsions nucléaires imprégnées étaient 


NC LÉ ES 
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particulièrement bien adaptées à l’étude des particules de faible par- 

cours et des événements peu fréquents. 

: 2) Nous avons déterminé expérimentalement les précautions à 

prendre pour imprégner une émulsion d’un élément donné. 

4 3) Nous avons mis au point un procédé, basé sur l’effacement par- 
Li # # 

tiel de l'image latente, permettant la mesure séparée des parcours 

des particules émises dans une transmutation. Nous avons utilisé 

124 , 2 LA . 

limprégnation et le procédé d’effacement partiel pour mesurer les 

parcours moyens de particules ionisantes de faible parcours, et en 

déduire leur énergie. 

- À) Nous avons établi que le parcours moyen des rayons « du tho- 

rium dans l'air est de 2,48 0,03 cm. et que leur énergie est de 

3,98 +o,o/ MeV. 


" 5) Nous avons établi que l'énergie dégagée par la fission du Thÿ 


Sous l’action de neutrons rapides ést de 140 + 10 MeV, et que le par- 
cours total des fragments émis dans l’air est de 4,1 0,04 cm. Nous 
avons montré que dans 1 0/0 des cas environ, la fission comporte 
émission d’une troisième particule légère de faible énergie. 
- 6) Nous avons mesuré, à l'aide du procédé d’effacement partiel, les 
parcours moyens des particules émises dans les transmutations sui- 
vantes : 


Lis(n, x)H°, B'%(n, a)Li®*, N'4(n, p)C'. 


7) Ces mesures nous ont permis d'établir expérimentalement les 

relations parcours-énergie relatives aux parcours dans les émulsions 

our recherches nucléaires des particules « et des protons de faible 
ous 
* 8) Nous avons pu montrer que les relations parcours-énergie rela- 
uves aux parcours dans l'air des particules « et des protons de faible 
“énergie établies par Livingstone et Bethe d’après les expériences de 
“Mano et de Blackett et Lees restent valables et ne sont pas en désac- 
cord avec les relations équivalentes déduites des transmutations. 
LE 9) Nous avons montré qu'il existe entre le parcours d’une parti- 
cule à d'énergie faible et celle d’un noyau de lithium de même vitesse 
Ma relation : 


Ro Re — 0,09 cm. 
k 10) Nous avons déterminé expérimentalement le pouvoir de ralen- 


Missement des émulsions nucléaires aux énergies faibles, et montré 
“qu'il était supérieur à la valeur calculée théoriquement. 


1 
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RECHERCHES SUR LE SPECTRE RAMAN 
DE QUELQUES MONOCRISTAUX AROMATIQUES | 


Par Azrreb FRUHLING 


SOMMAIRE. — Après avoir indiqué ses méthodes pour obtenir des 
monocristaux aromatiques volumineux, l’auteur décrit un montage de : 
réception photoélectrique de l'effet Raman en en discutant les éléments 
essentiels. Ce montage a pu être utilisé pour l'obtention du spectre de 
basse fréquence du diphényléther et pour évaluer l’erreur de convergence : 
intervenant dans les mesures des facteurs de dépolarisation. 

Les spectres des autres cristaux étudiés ont été obtenus par voie photo- 
graphique. 

La discussion des oscillations de translation du benzène montre qu’elles 
ne doivent pas apparaître en effet Raman. Ce résultat est généralisé. 

Les oscillations de rotation par contre sont actives, mais ne peuvent se 
coupler avec. les oscillations de translation. 

Pour le benzène on montre que les raies 63 et 105 cm.—! proviennent 
des pivotements autour des axes moléculaires situés dans le plan de la 
molécule ; deux des quatre couplages possibles n'apparaissent pas. 

L'existence de deux raies de caractères totalement symétrique à 35 et 
69 cm.—{ qui ne sont pas harmoniques l’une de l’autre, est expliqué par 
la déformation de l’ellipsoïde des polarisabilité au cours des pivotements 
autour de l'axe sénaire ; on en déduit effectivement que les raies corres- 
pondantes doivent avoir des caractères de polarisation identiques du 
type SSS. 

L'attribution à des couplages bien déterminés des raies 35 et 69 cm —{, 
est rendue possible par l’examen détaillé du modèle cristallin et permet 

» d'évaluer à 4.10? dynes/em. la contante des forces de couplage qui 
 s’exercent presqu’exclusivement par les hydrogènes. Le calcul des dédou- 
» blements pour les autres raies donne des valeurs effectivement non déce- 
_ . lable par l’expérience. 

Les clichés faits à basse température excluent la possibilité de rotation 
complète autour de l’axe sénaire ; les expériences faites à haute pression 

- donnent des résultats concordant avec la formule de dispersion de 
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Les résultats obtenus pour le diphényle sont en accord avec la théorie 
des pivotements, alors que le dédoublement des raies observées pour le 
diphényléther dont la structure est inconnue, ne son! pas explicabies. 

Le cas de l’anthracène, qui conformément à l'attente, montre l'existence 
de trois raies, permet une comparaison étendue en fonction des tempéra- 
tures de fusion, des raies de basse fréquence des cristaux étudiés : on 
montre que les couples de rappel des pivotements croissent avec les 
températures de fusion. 

L'étude des raies internes précise enfin que leurs polarisations ne sont 
pas conformes à la théorie de Placzek. 


INTRODUCTION 


Depuis quelques années les résultats expérimentaux et leurs inter- 
prétations concernant la diffusion des ondes lumineuses par les cris- 
taux se font de plus en plus nombreux. 

C’est qu’en effet, si l’on utilise un monocristal de structure connue 

et taillé suivant les axes de l’ellipsoïde des indices, on peut donner à 
une vibration lumineuse incidente une direction privilégiée se 
conservant dans le cristal et ayant donc une orientation bien déter- 
minée par rapport aux ellipsoïdes de polarisabilité des molécules 
diffusantes. En donnant alors à la vibration incidente successivement 
toutes les directions privilégiées ou tout au moins les plus impor- 
tantes d’entre elles (!), et en étudiant la dépolarisation de la lumière 
diffusée on obtient évidemment davantage de résultats que pour 
l'étude des raies correspondantes d’un liquide ou d’un.gaz où les 
molécules diffusantes sont orientées au hasard. 
.… Les facteurs de dépolarisation ainsi mesurés pour une raie du cristal 
sont les rapports de deux termes d’un tableau d'intensité directement 
relié au tenseur des polarisabilités pour les raies Rayleigh, où au 
tenseur dérivé pour les raies Ramau (?). Ces tenseurs se déduisent 
simplement des tenseurs correspoudants des molécules si la théorie 
de Placzek (Ÿ) est vérifiée, ce qui n’est pas toujours le cas ; sinon, on 
peut tout au moins en préciser les limites de validité. 

De plus, apparaissent pour le cristal, des raies de très basse fré- 
quence dont Herzberg (*) pouvait dire encore en 1945 que des résultats 


J. Cagannes. C. R., 1940, 244, 625 et 750. 
A. Kasrier. Volume commémoratif Victor Henri, Liège, 1947. 
G. PLaczeck. Handbuch der Radiologie, Leipzig, 1934, 6, 2. 
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*) G. HerzserG. /nfrared and Raman spectra of Polyatomic Molecules, 
New-York, 1945, 537. 
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SERRE 


expérimentaux supplémentaires étaient encore nécessaires avant 

d'arriver à des conclusions à leur sujet. 

» De fait, ces raies n’ont fait l’objet que de très peu de travaux 

complets surtout en ce qui concerne les composés organiques. C'est 

pourtant en étudiant les solides aromatiques où elles sont particu- 
lièrement intenses à cause de la forte anisotropie optique des molécu- 
_%es, que Gross et Vuks (1) les avaient découvertes dès 1Y35. 
ÿ Rien qu'au point de vue des seules fréquences, bien des résultats 
s'avèrent être incomplets ; quant à l'étude des polarisationsen fonction 
des orientations du vecteur incident, il n’y a guère à citer que les 
études définitives sur le naphtalène faites indépendamment par Kastler 
et Rousset (*) en 1941, d’ane part, et Nedungadi (*) en 1942, d'autre 
pari, de résultats et d'interprétation théorique concordants, et les 
“travaux de Rousset et Lochet (*) sur le dichilorobenzène 1-4 et le 
dibromobenzène 1-4. | 

. Il était donc souhaitable d'étudier de façon approfondie au point 

de vue des basses fréquences, d’autres monocrisiaux aromatiques et 

en premier lieu le beuzène dont le principal inconvénient est d’être 
peu maniable. 
Le naphtalène mis à part, c'est ensuite le diphényle qui présentait. 

Jj'intérêt le plus évident. 

* Nous avons étudié également le diphénylméthane et le diphényl- 
‘éther dont malheureusement les structures cristallines sont inconnues. 
FI Pour finir nous nous sommes préoccupés de’ l’anthracène pour 
Hequel une étude complète a été impossible tant à cause de la fluores- 
‘cence intense que de la petite taille et de la mauvaise qualité optique 
Mes cristaux disponibles. 5 | 
* Le succès de ces études est évidemment subordonné à l'obtention 
‘de monocristaux, sinon volumineux du moins de taille suffisante et 
"de qualités optiques satisfaisantes pour permettre l'obtention de bons 
‘spectres Raman. Une étude donnant des résultats sûrs pour la raie 
Rayleigh est impossible, la quantité de lumière diffusée par les inclu- . 
sions qui subsistent toujours dans les cristaux aromatiques étant trop 
‘considérable même pour les meilleurs cristaux. 

Si la cristallisation du benzène s’est révélée être d'une facilité sur- 
prenante après les difficultés déjà signalées. il n'en a pas été de 
même pour tous les autres composés utilisés. Quant à l’anthracène 
(4 
& 


# 


à ) E. Gross et M. Vus. Vature, 1935, 135, 998 et Jour. de Phys. et Rad., 
"1936, 7, 113. 

” (2) A. Kasrser et A. Rousser. C. R., 1941, 212 645 et Journ.de Phys. et 
Rad., 1941, 2, 49. 
() T.M. K. Nepunçaur. Proc. Ind. Acad. Sc., 1941, 43, 161 et 1942, 15, 
370. 
7) A. Rousser et À. Locner. Journ. de Phys. et Rad., 1942, 8, 146. 
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pour lequel des techniques assez spéciales sont nécessaires, l'échan- 
tillon utilisé nous a été aimablement fourni par M. R. P. Beil (Oak: 
Ridge Laboratory, Tennessee); nous le prions de trouver ici Doss 
remerciemen!s. 

Eufin, dans le but de pallier aux longueurs et aux difficultés dui 
dépouillement des plaques photographiques, nous avons été amenés 
à l'installation d’un récepteur photoélectrique à multüiplicateurs: 
d'électrons. Ce montage a été mené parallèlement aux études faitesi 
par voie photographique. L'appareil obtenu, grâce à ses caractéristi- 
‘ques linéaires et à sa rapidité, et équipé de sources lumineuses mono: 

chromatiques plus puissantes est appelé à rendre de nombreux: 


services dans tous les cas d’études systématiques de spectres Raman. 


CHAPITRE PREMIER 


Cristaux. 


I. — Préparations. 


Pour obtenir des monocristaux aussi limpides et exempts de 
fluorescence que possible, il est indispensable de partir de produits 
d'une très grande pureté. Comme à la suite des circonstances nous 
avons dû nous contenter plusieurs fois de matières premières de 
qualité « technique », nous avons été obligés de procéder nous-mêmes 
aux purifications indispensables. 


Puriricarions. — Dans ces derniers cas (diphényléther et diphénylA 
méthane), nous avons procédé successivement par séjour des sub- 
stances sur charbon activé, filtrations sur verre fritté et deux distilla- 
tions sous pression réduite pour lesquelles les fractions de tête et de 
queue ont été largement éliminées. 

Pour le benzène disponible dans la qualité « pour analyses », nous 
nous sommes contenté d’une distillation très lente sous pression. 
atmosphérique après un séchage soigneux du liquide tiède sur un 
grand excès de sodium métallique ; en effet, le benzène hygroscopi- 
que, dissout environ 10? de son poids d’eau atmosphérique qui 
empêche l'obtention de cristaux limpides. 

Une distillation soigneuse sous pression réduite a été suffisante 
pour le diphényle. 

Qu faut noter qu'une purification énergique se fait par la cristallisa- 
tion si l'on a soin d’arrêter celle-ci avant la fin et d'éliminer la der- 


nière fraction liquide, qui renferme la majeure partie des impuretés 
fluorescentes. 


… 
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CRISTALLISATIONS. ISOLEMENT ET POLISSAGE DES GRISTAUX. — Les cris- 

tallisations ont toutes été faites à partir des corps fondus en établis- 
sant dans la masse un gradient de température aussi régulier que 
possible, limité à la verticale, la température augmentant de bas en 
“haut. Cette disposition est la plus favorable pour une cristallisation 
régulière et de première importance pour l’obtention d’un axe cris- 
tallographique vertical (ce qui ne se réalise d’ailleurs pas régulière- 
ment). Cette direction privilégiée est d'autant plus souhaitable que 
dans la majeure partie des cas on n’obtient que des plaques mono- 
cristallines d’épaisseurs assez limitées. 

Les façons d'établir ces gradients de température au sein des 
liquides diffèrent légèrement suivant que l’on s'occupe du benzène 
qui fond en dessous de la température ambiante (T;— 5°4) et à peine 
au-dessus du point de fusion de la glace, ou des autres corps à points 
-de fusion plus élevés : 


Diphésilméthabe tas où 268 
Diphépyléther:. "7"; 28° 
Diphénylesas ae ee x 70° 


Pour le benzène, le meilleur procédé est d'établir le gradient à 
- partir de la surface isotherme horizontale d’un bloc de glace et de le 
rendre aussi vertical que possible par un calorifugeage latéral soigné. 
» Une grosse épaisseur de verre et 
: l'interposition d'une feuille fine 
- d'amiante ralentissent la cristalli- 
» sation sur les bases du récipient 
> (diamètre 8-10 cm., hauteur 4 à 
 5cm.) (fig. 1). 
__ Pour les autres corps, on fixe 
- une surface inférieure isotherme 
régulièrement chauffée à unetem- 
- pérature d’environ (T;—5°). Le 
-cristallisoir est calorifugé par 
* recouvrement d’une cloche de 
verre sous laquelle s'effectue le chauffage auxiliaire évitant le refroi- 
dissement trop rapide. La cristallisation est améliorée au centre sinon 
sur les bords par un très léger chauffage latéral du cristallisoir. Ce 
dispositif très simple est directement inspiré du procédé utilisé pour le 
 benzène, la glace étant remplacée par la surface inférieure isotherme. 
- On obtient ainsi, en général, 12 à 24 heures après ensemencement, 
_des plaques monocristallines avec un pourcentage de succès variant 
suivant les cas de 10 0/0 à 80 0/0. 
À partir de ces plaques, on isole les parties les plus limpides, soit 
au couteau pour le benzène ou le diphényle (avec de grandes précau- 
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tions dans ce dernier cas), soit au fil chaud pour le diphénylméthane 
ou diphényléther (dont les points de fusion sont voisins de la term pé-- 
rature ambiante), en contrôlant les opérations entre polaroïds croisés; 
autant pour tailler suivant les axes des indices principaux que pour! 
éviter les zones maclées. | 

Le polissage se fait enfin remarquablement au voisinage des points: 
de fusion pour les trois corps les plus fusibles, par la fusion superfis: 
cielle du cristal sur une plaque chaude et absorption immédiate du 
liquide fondu. Pour le diphényle on agit de façon un peu analogue par! 
dissolution superficielle dans l'alcool. - 


RÉSULTATS OBTENUS. — Bensène. — Des masses monocristallines: 
exceptionnelles ont atteint comme surface les trois quarts de la section 
du cristallisoir et des hauteurs de 14 à 16 mm. pour une excellente, 


a 


limpidité. La hauteur est toujours limitée par une zone neigeuse due 
à l'air dissous et que l’on réduit en utilisant un produit bien sec et 
soumis déjà à plusienrs cristallisations et fusions répétées. 
Malheureusement très souvent la verticale n’est pas un axe d'indice 
principal, ce qui enlève alors toute possibilité de tailler un cristal 
suffisant. | 
On a, néanmoins, pu obtenir des échantillons de plus de 12 emÿ, 
absolument transparents et taillés suivant les axes principaux (fig. 2). 
Le benzène a l'avantage de donner des croissances très régulières 
dans toutes les directions; ses cristaux résistent très bien aux chocs 
et aux variations de température; relativement plastiques, ils se 
travaillent bien. Par contre, son bas point de fusion exige le travail 
de taille à la chambre froide et rend les manipulations pénibles et 
difficiles. En outre, sa toxicité aggravée par la très forte tension de 
vapeur (25 mm. de mercure à o°) exige le port d’un masque pour 
peu que les opérations se renouvellent assez fréquemment. 
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Diphénylméthane. — Comme pour les corps qui suivent, le liquide 


est visqueux, ce qui favorise d’une part la surfusion toujours 
gênante, d'autre part l’apparition de bulles d’air dans les cristaux. 
La cristallisation ayant tendance à-se faire suivant des aiguilles 


- très longues, les masses monocristallines ne s’obtiennent que très 
difficilement et se clivent sous l’action des moindres chocs. La sensi- 


- bilité aux variations de température est moins grande et la taille se 
- fait aisément au fil chaud. 

Malgré les difficultés, il a été possible d’obtenir un échantillon de 
22 X 6 X 10 mm, utilisable dans toutes les directions, quoique conte- : 
nant encore beaucoup de bulles d’air. 

.  Diphényléther. — Ce corps donne plus facilement des cristaux que 
le précédent, sa tendance à cristalliser en aiguilles et à retenir des 
bulles d'air étant moins prononcée. La taille au fil chaud exige quel- 
_ ques précautions à cause de sa plus grande sensibilité thermique. 
Des échantillons d’une limpidité satisfaisante de 2 X 2 X 1 em° ont 


. été obtenus. 


Diphényle. — Dans ce cas, les masses monocristallines sont 


> toujours de taille réduite et emprisonnent souvent de grosses bulles 
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d'air. Le polissage des faces qui se ternissent rapidement est long et 
fastidieux. 

Pour notre travail, nous avons dû nous contenter d’un cristal 
de 15 X 10 X 4 mm*. 

Anthracène. — Comme nous l'avons fait remarquer, l'échantillon 
utilisé provient d’un laboratoire de Physique nucléaire. Comme le 
naphtalène, l’anthracène présente en effet un grand intérêt pour les 
compteurs à scintillations, de sorte que les laboratoires spécialisés 
ont mis au point des techniques semi-industrielles de cristallisation 
en partant également de liquides fondus sous vide (parce qu'altérables 
à l’air) refroidis lentement par la sortie du récipient hors d’un 


IT. — Utilisation des cristaux 
pour l’étude de la lumière diffusée. 


Tous les cristaux utilisés, sauf l’anthracène, ayant des tensions de 


- vapeur relativement élevées, ont leurs faces qui se ternissent plus ou 


; 


* Pratiquement nous avons toujours utilisé l’eau pure ou salée. 


* moins rapidement à l’air. 


Il est donc nécessaire de les immerger dans un liquide ne les dis- 
solvant pas. En outre, cette immersion augmente énormément la 
qualité des faces cristallines surtout pour le diphényle et l’anthracène. 


G) R. P. Bec. Phys. Rev., 1948, 73, 1405. 
(2) C. E. Feaze et C. Dixon Surrm. Rev. Sc. Ins., 1948, 19, 817. 
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En outre, certains bas points de fusion nécessitent des précautions. 
Pour le benzène, les études ont été faites, le cristal étant immergé 
dans une cuve métallique munie de deux fenêtres doubles (pour 
empêcher la formation de buée) disposées convenablement ; le refroi- 
dissement aux environs de o° est assuré par la vaporisation de chlorure 
de méthyle dans un serpentin adhérent à la cuve. Ce procédé écono- 


mique permet des expériences de très grande durée et ne nécessite 


pas de surveillance. Re 

Pour éviter la fusion du diphénylméthane et du diphényléther on 
peut se passer de refroidissement à condition d'éviter les périodes de 
grosses chaleurs et en interposant sur le trajet du faisceau incident 
une cuve absorbant l’infra-rouge. 


Certains cristaux jaunissant dans la lumière excitatrice, il est bon” 


fl 


d’absorber les radiations ultra-violettes à l’aide d’un filtre approprié 
(par exemple : tétrachlorure de carbone avec des traces de nitroben- 
zène), si l’on veut qu'ils supportent sans dommages des durées 
d’illumination qui atteignent des centaines d'heures pour leur étude 
complète. 


Basse TEMPÉRATURE. — Un dispositif suffisant pour porter les cris- 
taux jusqu’à des températures de — 180° consiste à les introduire 
dans Le trou central d’un bloc métallique massif percé de deux fenêtres 

rectangulaires, et prolongé vers 
le bas d’une tige immergée dans 
Er Bouchon l'azote liquide contenu dans un 
y / 
, 


à Thermometre 


Er tt 
FX 


sions (fig. 3). 


tige (diamètre, conductibilité, 
hauteur d'immersion) et le calo- 
rifugeage du bloc fixent la tem- 
pérature d'équilibre. La consom- 
mation d’azote liquide étant faible 
à des températures au-dessus de 
te iquide — 100° on obtient par addition 
FA d'azote liquide toutes les deux à 
Kig. 3 trois heures, des températures 

ot stables à + 3° près avec un Dewar 

de 11 em. de diamètre intérieur. 

Pour éviter le givrage des fenêtres, celles-ci sont portées par du 
liège et réchauffées par un fil chauffant. 

L'immersion du cristal pose quelques difficultés, d'autant plus 
qu’elle est absolument indispensable : pour le benzène, en effet, les 
faces se ternissent (d’ailleurs reversiblement) dès — 30° à l'air, et 
à — 5o° elles sont opaques. Le liquide d'immersion ne doit pas dis- 


deliège vase Dewar de orandes dimer- 


La résistance thermique de la 


_ 
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soudre le cristal et rester liquide le plus longtemps possible, ce qui 
limite singulièrement le choix. Nous avons fini par utiliser la glycé- 
zine ; quoique dure dès — 209, elle ne donne pas de cassures dans sa 
masse avant — go°. Sa fluorescence n’est pas gênante à condition 
d'éviter. par des diaphragmes appropriés, de l’éclairer directement et 
de n’en interposer que la plus faible épaisseur possible entre le cristal 
ét les parois de la cuve. 

Ainsi, avec le benzène, que nous avons seul étudié à basse tempé- 
fature, nous avons pu obtenir encore de bons clichés à — 750 et — 850. 


Maures pREssioss (‘). — Pour modifier le champ de forces inter- 

moléculaires des cristaux, nous leur avons imposé des pressions exté- 
rieures isotropes dépassant 700 atmosphères. 
- Afin de pouvoir étudier la lumière diffusée par les cristaux dans 
de telles conditions, nous avons construit une chambre à haute pres- 
sion, en acier au nickel-chrome, percée de deux fenêtres en plexi- 
glass de 16 mm. d'épaisseur et de 10 mm. de diamètre utile. Le 
éristal contenu dans la chambre est immergé dans l’eau qui est 
tomprimée au moyen d'une pompe hydraulique avec laquelle on 
âtteint 1 000 atmosphères. Après la mise Sous pression, la chambre 
ést isolée au moyen d’un robinet à pointeau haute pression et on 
peut séparer le tout de la pompe. 

Aux pressions atteintes, les raccords des tubes en acier ou en 
cuivre très épais, doivent être brasés soigneusement. Les joints 
réduits au strict minimum sont en plomb, en cuivre rouge ou en 
fibre. Des précautions sont nécessaires afin que le plomb, en s'écou- 
lant, n’obstrue pas certains orifices. 
* Avec ce dispositif, nous avons pu conserver l’ensemble de l’appa- 
reil pendant plusieurs jours à 320 atmosphères, la pression n’accu- 
sant aucune diminution. Cette constance est nécessaire, car la peti- 
tesse et l'épaisseur des fenêtres diaphragment de façon considérable 
le faisceau de lumière excitatrice, de sorte que les poses de l’ordre 
d’une journée sont nécessaires. 


III. — Structures moléculaires et cristallines. 


Il n’y a encore que relativement peu de corps aromatiques dont la 
Structure cristalline soit connue avec précision. Ce retard est dû à 
l'intérêt que portent les cristallographes à des molécules bien plus 


complexes que celles que nous avons étudiées, mais dont l'impor- 
tance biologique est souvent considérable. 


il 


(*) Nous remercions ici M. B. Vovar, qui a aimablement mis à notre 
disposition une partie du matériel nécessaire. 
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Ainsi, sur la structure du benzène lui-même, il n’y a toujours que 
l’étude déjà ancienne de Cox-(‘) qui, de l'avis propre de son auteur | 
est susceptible d’être précisée. Les édifices cristallins du diphényl- 
éther et du diphénylméthane sont encore inconnus. 


Benzène. — La maille élémentaire orthorhombique et bipyramis. 
dale, appartient au groupe V, ; ses dimensions sont : 
a = 74h A 
b = 9,65 A 
C — 6,87 À. Î 


Cette maille élémentaire contient Z— 4 molécules I, Il, HE et IW 
hexagonales planes, dont la distance entre carbone est de 1,42 À et 


la distance carbone-hydrogène 1,08 A. 

La structure la plus satisfaisante obte= 
nue d’après l'étude de la diffraction des 
rayons X, place la normale au plan de la 
molécule I dont le centre est à l’origine des. 
coordonnées approximativement dans Me! 
plan ac (0. 1, 0) et faisant un angle i—4at, 
avec l'axe a. Nous fixerons sur cette molé? 
cule trois axes de coordonnées rectangu- 
laires U, V et W, U coïncidant avec b\. 
et W étant perpendiculaire au plan de Ia 
molécule (fig. 4). à 
\ La maille étant orthorhombique, les, 
axes 1,2, 3 des indices principaux suivant lesquels le cristal est taillé," 
sont confondus avec les axes cristallographiques à, b, c. 

Les directions de U, V, W sont donc données par rap 
axes 1, 2, 3 par le tableau des cosinus directeurs. 


port aux 


1 2 3 nee 
(8) 4 —=0 D A A3 —= 0 

V bi—— sin à Da 0 b3—= — cos à 
W C1 — COS Ô Ca 0 CS SUD 1 PEN 


Les trois autres molécules de la maille, homologues de la pre= 


mière, s'en déduisent par les opérations de symétrie du groupe 
infini V; dont les éléments sont (?) : 


.— un centre de symétrie à l’origine des coordonnées, 


() F. G. Cox. Proc. Royal Soc. London, 1932, A 435, gr. 
(?) G. Frienez. Leçons de Cristallographie, Paris, 1926, 177. 
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— trois axes binaires hélicoïdaux parallèles aux trois axes a, b, c 
-et passant respectivement par les points (0, o, 1/4) (1,4, o, o) et 
(0, 1/4, o) 
3  _— et trois plans de symétrie avec glissement qui peuvent être pris 
- pour éléments de symétrie principaux du groupe. 
- Appliquons ces dernières symétries à la molécule I. Le plan(1,0,0) 
+ perpendiculaire à a et passant par (1/4, 
0, o) donne avec le glissement b/2, la 
- molécule II dont le centre a pour coordon- 
- nées (4/2, b/2, 0). De la même façon, le 
“plan (o, 1, o) passant par (0, 1/4, 0) 
- donne IIL avec le glissement c/2 et la 
molécule IV provient de I par symétrie 
» par rapport au plan (0, o, 1) passant par 
(0, 0, 1/4)suivi du glissement a/2 comme 
- le montre la figure 5 où les molécules 
_hachurées sont en avant ou en retrait de 
- b/2 par rapport au plan de la figure. 
. On remarque ain$i que si U et b coïn- Re AS 
 cident rigoureusement comme sur les 
- figures 4 et 5, la maille se réduit de moitié 
“et ne contient plus que 2 molécules d'orientation différente telles que 
* Let II qui auront alors la symétrie C,A dans la maille (plan de symétrie 
- coïncidant avec ac, axe binaire perpendiculaire et centre de symétrie). 
: Nous raisonnerons toutefois par la suite dans le cas général de 
tZ— 4, bien que faute de mieux nous fassions les calculs avec les 
F précédentes valeurs des cosinus directeurs. Au moment voulu l’expé- 


& rience nous fera choisir entre les deux hypothèses. 
à 


eyes nn s<- 


> [DENTIFICATION DES AxESs. — Pour préciser à quels axes on a affaire 
* dans un cristal convenablement taillé, le plus commode est de se 
servir de la forte anisotropie diamagnétique du noyau aromatique (1). 
Soient cu — 6y —— 88.10% et owy— — 217 10° les susceptibi- 
LA * lités magnétiques de la molécule isolée (2). 

6 Dans le champ magnétique unité dirigé suivant l'axe a, cette 
. molécule placée dans le cristal prend un moment magnétique : 

4 


My —= Sud 
My = 30, 
M — SwC1 


ES 6) L. Pauuinc. J. Chem. Phys, 1936, 4, 673. — K. Lonspaus. Proc. Roy. 

Soc. London, 1937, À 159, 149. — F. Loxnon. J. de Phys. et Rad., 1937, 
| 8, 397. 
… (2?) H. Kônic. Zeitschr. für Phys., 1938, 108, 391. 


hi2 ALFRED FRUHLING 


On en déduit la susceptibilité principale du cristal (rapportée à un«| 
molécule) suivant a. 


l 
2 2 2 
Gi = GuQi + 9vbi + cwCt 
soit : 
5 = 6 Sin? Ô + 6w cos? à —— 160.10 —*0, 


De même, suivant bet c : 


—mabt … 


D 0 00! 1030 
63 — 6y COS2 0 ow sin? Ô— — 138.10 20, 


Donc, en faisant flotter le cristal sur un liquide légèrement plus: 
dense et successivement sur ses trois faces dans un champ magné- 
tique l'axe b de plus faible susceptibilité diamagnétique s'oriente! 
toujours parallèlement au champ s’il est horizontal et dans les mêmes: 
conditions l’axe a lui sera toujours perpendiculaire. 


COMPRESSIBILITÉ DU BENZÈNE SOLIDE. — Le benzène solidifié a l’un 
des coefficients de compressibilité les plus élevés qui soient connus. 
On a en effet à o° et P— 1 atm. (‘) : 


— 1 /ÔV 
6 At. 6 KZ rs ER 2 da LA = LA A h: “ 
10695 — 10 NA (5), —32,9 P étant exprimé ep atmosphères, 
alors que pour le naphtalène on a 18,5 et pour le quartz 2,5 (ce der- 
nier étant relativement compressible encore pour un minéral). 
La variation de la température de fusion avec la pression est égale- 
. ment considérable puisqu'on a (ALES 


P= 1 atm. Tu 504 
P = 1 000 atm. Fr=2=3393 
P— 2 000 atm. Ty 08». 


Cette rapide augmertation permet, pour les pressions accessibles et 
moyennant quelques précautions, de s’'épargner le refroitissement du 
cristal pour éviter sa fusion. 

Le coefficient de dilatation n’est malheureusement pas connu pour 
le benzène solide ; à titre d'indication donnons celui pour ie liquide : 
AV/V— 0,00106 par degré, et celui pour le naphtalène solide qui, 
selon les auteurs varie de 3,9 429,2.107 4 a 

Diphényle. — Plusieurs travaux (°) ont été effectués sur la struc- 
ture cristalline du diphényle, le plus complet étant celui de Dhar, 


(‘) Znternational Critical Tables, 3, 49. 
(2) {dem, 4, 15. 
(5) J. HenGsTENBERG et H, Mark. Zeuts. Kristall., 1929, 70, 283. — CLark 


et PickEeTT. Journ. Amer. Chem. Soc... 1931, 58, 167. — J. Daar. /nd. Journ. 
Phys., 1932, 7, 43. 
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dont les résultats ont été confirmés récemment par l'étude des pro- 
priétés diamagnétiques du cristal (4). 

La maille élémentaire a, b, c est monoclinique avec un angle 
P— 95°. Elle appartient au groupe infini C>, caractérisé par un axe 
binaire hélicoïdal de trauslation 1/2, un plan de symétrie perpendi- 
culaire à b et de glissement a/2 et un centre de symétrie à l’origine. 
11 ya Z—2 molécules aux points (0, o, o)et(1/2, 1/2, 0). Les dimen- 
Sions sont a —8,38 À, b — 5,82 À et c— 9,47 À. 

- La majorité des auteurs (2?) ayant étudié la structure moléculaire 
du diphényle, concluent à une structure bihexagonale régulière 


droite et plane, le rayon de l'hexagone carboné étant de 1,42 À et la 


distance de la liaison C — C d'un noyau à l’autre d'environ 1,5 À. 

Seuls Karle et Brockway (?) émettent des réserves sur la coplanarité 
des noyaux; quoique leurs figures de diffraction électronique obte- 
nues pour le liquide ne soient pas incompatibles avec la planéité, 
cette structure donnerait une distance H — H des hydrogènes en ortho 
(par rapport à la liaison internucléaire) réduite à 1,85 À alors qu’elle 


n’estnulle part ailleurs inférieure à 2 À. Pour le triphénylbenzène r-3-5 
ayant une triple configuration analogue, les noyaux extérieurs sont 
inclinés à 25° par rapport au noyau central. Ces auteurs concluent en 
excluant la structure orthogonale et en admettant comme satisfaisant 
le libre pivotement d’un noyau par rapport à l’autre sans préciser 
davantage. 

+ Cependant, les tros déterminations de structure cristalline ainsi 
que l'étude magnétochimique de Selwood ont toutes donné l’apparte- 
Mance au groupe C>, qui possède un centre de symétrie, ce qui n’est 
compatibie qu'avec la planéité de la molécule dans le cristal. L'étude 
cristallographique (+) du p-diphénylbenzène a fait conclure égale- 
ment à une structure plane de cette molécule formée par trois noyaux 
benzéniques alignés en para. 

« C'est donc la disposition plane que nous adopterons pour le diphé- 
nyle. | À 

* Fixons les positions des deux molécules dans la maille. Pour cela. 
Considérons-les dans la position initiale suivante : plans molécu- 
Jaires U, V perpendiculaires à l’axe a, l’axe longitudinal U étant 
confondu avec l’axe c, et les centres de gravité respectivement aux 


>. () P. W. Sezwoon. J. Research, 1948, 41, 151. 

* (2) L. W. Picxerr, G. F. Wazrer et H. France. Journ. Amer. Chem. Soc., 

1936, 58, 2296. — M. T. O'Snaueunessy et W. RoDEBUsCH. Idem, 1910, 62, 

2906. — W.,Roneeusca et IL. Feznmann. /dem, 1946, 68, 896. — F. W. CaGe. 

Acta Cryst., 1948, 4, 158. 

(5) L. Karze et O. Brocxway. Journ. Amer. Chem. Soc., 1946, 66, 1974. 
(#) L. W. Prokerr. Proc. Roy. Soc. London, 1936, À 152, 333. 
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coordonnées (0, o, o) et (1/2, 1/2, 0) (la figure 6 ne représente que la 
première de ces molécules). 
On effectue alors une rotation de Ô— +320 (+ pour une molécule, 


Fig. 6a. Fig. 60. Fig. 6c. 


— pour l’autre) autour de U (ou c) (fig. 6b) et ensuite une rotation 
commune aux deux molécules de ® == 20° autour de b (fig. 6c). 
On obtient finalement la disposition d'ensemble de la figure 7 où 


EN 


Fig. 7! 


les axes longitudinaux des molécules sont parallèles et fixent ainsi la! 
direction de l'un des axes des indices principaux. soit 3. Comme un. 
deuxième axe (2 par exemple) coïncide avec l’axe binaire, b, les direc- 
tions privilégiées 1, 2, 3, selon lesquelles le cristal est taillé, sont 
fixées. Nous adopterons la disposition de la figure 8 avec les triè- 
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es U, V, Wet r, 2, 3 directs, et avec le tableau des cosinus direc- 
urs qui donne pour la molécule [ au ceutre des coordonnées : 


1 2er 3 
U Tri—0 > —=0 (NE =TR 
V Di=—=}sint0 ba =c0s:0 == à) 
W C1 == Cos.6 C: — sin 0 C3==0 


Pour l'identification des axes on procédera comme pour le benzène, 

s résultats théoriques et expérimentaux donnant pour les suscepti- 
lités magnétiques suivant les axes 1, 2, 3 (qui sont aussi, du fait 
> la disposition des molécules, axes magnétiques principaux), les 
leurs relatives suivantes (!) : 


D —— 147 G2 —= — 99 on 006 


7 


Diphénylméthane et diphényléther. — Vour ces deux composés 
ont on ne connaît pas la structure cristalline nous avons néanmoins 
xé les axes par leur comportement dans le 
amp magnétique ; nous les avons notés 1, 2, 3 
ivant leur tendance décroissante à s’orienter 
ans le champ. 

Pour les structures moléculaires on ne sait 
en de certain; seules un certain nombre de 
éterminations de l’angle de valence de l’oxy- 
ène du diphényléther ont donné la valeur de 
23 + 2° comme la plus sûre (?). 

Anthracène — Il nous suffira de savoir ici 
ue ce corps cristallise dans une forme très voisine de celle du naph- 
lène, sa maille élémentaire monoclinique appartenant aussi au 
roupe C5 (donc avec centre de symétrie) et contenant Z— 2 molé- 
ules (*). Ces molécules de structure hexagonale triple sont sensible- 
ent planes, et d’orientations compliquées par rapport aux axes 
ristallographiques. Il convient de noter que la distance entre les 
lomes les plus voisins de molécules adjacentes est de 3,67 À, donc 
ceptionnellement grande. 

Pour tous les corps que nous avons considérés, la structure hexa- 
onale régulière des noyaux aromatiques a été admise. Il n’est pas 


Fig. 8. 


\ 


(t) P. W. Sezwoon. J. Research, 1918, 44, 151. 
(2) K. Purerm. Zeits. Naturforschung, 1947, 7, 409. 
(8) J. M. Rosurrson. Proc. Roy. Soc. London, 1933, À 440, 79. 
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4 LU x | 
inutile de faire remarquer que cette hypothèse n est exacte qu à $ 0/0 
pour les longueurs dans un certain nombre de cas, quoique les inci- 
Me mr . È 
dences de cette irrégularité de structure n’aient pas d'influence sur 
nos résultats ({). 


CHAPITRE II 


Méthodes expérimentales 
pour l’obtention des spectres Raman. 


A. — Réception photographique. 


Montage optique. — Le montage optique que nous avons utilisé 
est classique depuis les premières mesures de Cabannes et Rousset 
sur les facteurs de dépolarisation (?). Aussi nous contenterons-nous 
de le décrire sommairement sans le justifier. | 


Lampe 


Condenseur 


On forme sur le cristal, à l’aide d’un condenseur asphérique de très 
grande ouverture, l’image d’un arc de vapeur de mercure (type Gal- 
lois, grand éclat, 70 V, 3,5 A); suivant la taille du cristal cet are 
est pris en bout ou latéralement. Dans un certain nombre d'expé- 
riences nous avous très fortement diaphragmé le condenseur au prix 
de durées de pose considérablement plus importantes, pour réduire 
l'erreur de convergence qu’entraine la grande ouverture du faisceau: 
incident sur la valeur du facteur de dépolarisation. . 

On projette ensuite grâce à une lentille L;, l’image du cristal sur 
une large fente horizontale F, qui sert de diaphragme; une len- 
tille Le en donne l’image finale sur la fente d'entrée f verticale du 
spectrographe, après dédoublement en deux composantes z et I par 


() J. M. Roserrsox. Acéa Cryst., 1948, 4, 101 et Conférence Institut 
Henri-Poincaré. Paris, en juin 1949. 


(?) 3. Casannes et A. Rousset. Ann. de Phys., 1933, 19, 220. 
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un prisme de Wollaston. Un système de lames demi-onde à axes 

_ croisés placé contre la fente f permet de faire tourner à 90° la vibra- 
tion verticale 1, sans quoi elle serait absorbée davantage que la: 
composante 7, par le passage dans le spectrographe. On ne réalise pas 
toujours ainsi une rigoureuse égalité des coefficients de transmission 
pour cet I, mais ce procédé permet tout au moins une appréciation 
rapide des clichés a l'œil. N 

Les spectrographes- utilisés ont été du modèle B, de la Socicté 
générale d'Optique ; l’un récent, ouvert à F/4,5 a une dispersion de 
12 A/mm. vers 4 300 À, l'autre, bien plus ancien est moins lumineux 
et légèrement moins dispersif. 

Rates excitatrices utilisées ; filtres ; plaques. — Nous nous sommes 
servis, dans la quasi-totalité des cas, des raies excitatrices 4 o47 et 
4 078 À pour les basses fréquences et des raies 4 047 et 4 358 À pour 
les raies internes. Les seuls filtres utilisés alors ont servi à éliminer 
le fond continu de fluorescence provenant essentiellement de l’exci- 


tation par le proche ultra-violet (3650 À) et les radiations infra- 
rouges pour éviter l’échauffement des cristaux. Nous avons pris ainsi 
une solution extrêmement diluée de nitrobenzène dans le tétrachlo- 
rure de carbone et une cuve à eau. 
Nous avons employé, dans ces cas, les plaques Superfulgur Guille- 
minot. 
Seul l’anthracène, d’une fluorescence bleue intense à la seule 
lumière du jour, a nécessité l'excitation par la raie verte (5461 À) de 
* l'arc au mercure. Cette raie a été isolée au moyen du filtre Wratten 
n° 55; la lumière diffusée a été reçue sur diverses sortes de plaques 
» dont les Agfa Gelb Rapid et les Illford Chromatic se sont montrées 
- les plus satisfaisantes, des temps de pose de l’ordre de 60 heures ayant 
été nécessaires. 
Etalonnage des plaques. Dépouillement des clichés. — Afin de 
pouvoir mesurer les facteurs de dépolarisation des raies grâce aux 
- spectres z et [ pris simultanément, nous avons formé des spectres 
- continus avec des fentes de largeur variable et posés pendant un 
temps déterminé, de l’ordre de quelques minutes. Si l'expérience 
. montre que dans ces conditions l’étalonnage de la plaque est valable 
_ pour les poses brèves, il n’en est pas de même pour les poses Raman, 
dont les plus courtes sont de 6 heures. On ne peut espérer, dans ces 
conditions, une précision de plus de 20 o/o. 
Pratiquement, pour former,ce spectre continu, nous avons éclairé 
‘un écran diffusant placé devant la fente F, par une lampe à incandés- 
cence à verre opale alimentée par une source de tension fixe. L'écran 
diffusant doit être aussi parfait que possible (brique de magnésie) 
afin de donner de la lumière strictement naturelle. À chaque largeur 
de fente /, correspondent ainsi deux spectres relatifs à : et I, ce qui 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Mai-Juin 1951). 27 
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permet de tenir compte, pour chaque cliché, de la faible inégalité de 
transmission qui subsiste, malgré les lames demi-onde, pour les 
vibrations horizontale et verticale. 

Chaque spectre de diffusion étant entouré de deux spectres de l'arc 
au fer, la mesure des fréquences se fait par comparaison grâce à un 
comparateur Beaudoin. 

Les facteurs de dépolarisation se déterminent grâce aux marques 
d'intensité qui sont enregistrées en même temps que les spectres de 
diffusion à l’aide d'un microphotomètre Moll ou Chalonge. 

Comme par suite de la très longue durée de certaines poses, 1} n’est 
pas toujours possible de faire deux ou plusieurs clichés d'un même 
spectre, il s'ajoute aux erreurs déjà signalées, celles qui provientent 
d’une très mauvaise précision à cause de surexpositions ou sous-expO- 
sitions éventuelles. Ceci est en particulier inévitable pour les raies 
très fortement polarisées fréquentes pour les cristaux. 

Dans la grande majorité des cas, les erreurs pour les facteurs de 
dépolarisation sont donc considérables et de plus très difficiles à 
chiffrer. | 

Toutes ces difficultés nous ont conduit à envisager un montage à 
réception photoélectrique possible depuis la récente création de 
récepteurs extrêmement sensibles et sûrs. : 


B. — Réception photoélectrique. 


1.— Cellules photoélectriques à multiplicateurs d'électrons. — L’appa- 
rition sur le marché des cellules à multiplicateurs d'électrons, a 
considérablement modifié l'aspect de la 


100 photométrie photoélectrique de très faible 
intensité. 
se L'emploi de cibles multiplicatrices sta- 
ea bles à très grande efficacité Joint à des cou- 
S | ches photosensibles de grands rendements 
40! quantiques (jusqu’à 5 o/o dans des cas ! 
St exceptionnels au maximum de sensibilité, 
& 20 ce qui correspond dans le visible à plus de 
» | , 100 A/lumen), et de très faible émission 


3600 400 2500 eo 0e thermique (10-t* à 10-15 A/cm° à tempé- 
{ rature ordinaire), a abouti à des tubes 
Fig. 10. d'une sensibilité remarquable. Le pouvoir + 
multiplicateur atteint en effet des valeurs 
de P—2 à 6 pour les tensions accélératrices pratiquement utilisées 
de 35 à 125 volts, et le nombre d’étages peut atteindre 20. 
Pour le modèle IP21 RCA que nous avons utilisé exclusivement, la 
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sensibilité spectrale est maximum pour 4 200 À (fig. ro) et elle est 
alors au niveau de la photocathode de 10 4 A/lumen. L'amplification 
moyenne des 9 étages à focalisation électrostatique (fig. 11) ainsi que 
la sensibilité moyenne, est donnée en fonction de la tension accéléra- 


trice par étage, par la figure 12. 


Les différents étages ne débitant que très péu aux faibles éclaire- 
ments qui nous intéressent (au maximum 1 LA sur l’anode collec: 


trice), il est facile de les ali- 
menter par un diviseur de 
tension branché aux bornes 
d’une alimentation stabili- 
sée. La figure 12 montre 
en effet qu'une stabilité à 
0.1 o/o-près en tension est 
nécessaire pour avoir une 
amplification constante à 
1 0/0 près. 

Avantages des multipli- 
cateurs d'électrons. Bruit. 
— La cellule à multiplica- 
teurs d'électrons présente 
de façon immédiate l’avan- 
tage de donner dans la 
‘grande majorité des cas, un 


Fig. 11. 
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Fig. 12: 


courant de sortie directement mesurable amplifié jusqu'à 5.10f fois, 
ce qui permet le gain d’un amplificateur. 

Mais surtout, contrairement à l’amplificateur à résistance, elle mul- 
tiplie le courant initial par P* et le bruit sensiblement par le même 
facteur. Autrement dit, le rapport Signal/Bruit ne diminue pratique- 


ment pas. 


En effet, soit J, le courant émis par la photocathode pour une 
raison parasite quelconque (émission thermique ou lumière parasite 


par exemple). 
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Ce courant s'accompagne de fluctuations (effet shot) (!) de carré 
moyen : 


(2) — 2el4f 


{e, charge de l’électron ; A/, largeur de la bande de fréquence utilisée). 

Cet effet shot est multiplié par P? dans le premier étage multipli= 
cateur où le courant devient PJ,, lui-même accompagné d’eftet shot. 
Le carré du bruit à la sortie du premier étage est donc : 


(27), = 2eloAf.P? + 2ePIAf— 2el,Af(P? + P). 
De la même façon, on aura à la sortie du ni étage : 


= Pr(Pn+i 1) 
he 261 A f(PÈ + Pat EP") = 2e — 5 —— 


soit sensiblement : 


= P22+1 
fr), —= 2e15A/f Ter 


Le rapport « de l’amplification du bruit à l’amplification du courant 


est donc : 
NE ETAT P 
(P— 1)P2 P— 1 


fonction légèrement décroissante de P. Dans les cas usuels avec 
P compris entre 2et6,ona1,4<a<i1,1. 

En fait, nous avons négligé l’émission thermique des cibles multi- 
 phcatrices : dans le cas le plus défavorable (si [, est exclusivement 
d'origine thermique) le rapport précédent est augmenté de 10 0/0 
avec P—5, cette augmentation étant inversement proportionnelle 
à P. Nous avons aussi supposé P constant ; or P est soumis à des 
fluctuations statistiques qui augmentent le bruit d'environ 15 0/0. 
L'expression VP/P — 1) est à multiplier par un petit facteur correctif 
etaest donc usuellement inférieur à 2. 

Précisons l'avantage sur une cellule ordinaire ayant même sensi- 
bilité de photocathode et d'émission thermique identique, suivie d’un 
amplificateur à résistance d'entrée R. 

Aux bornes de cette résistance nous avons, en tension, les bruits : 


(P)R2 = 2e1,R?Af d'effet Shot. 
(E?)—4ATRAS d'effet Johnson dans la résistance R EU 


(1) Scmorrky. Ann. der Phys., 1918, 57, 541. 
(2) Jonxson. Phys. Rev., 1928, 382, 97. 
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Pour les conditions qui nous intéressent (très faibles courants 
parasites) le premier terme est négligeable devant le deuxième (car 
alors RI, < 24T/e — 50 mV à température ambiante). 

Le rapport signal/bruit est donc ici, les signaux étant amplifiés 


comme l, : 
\ RL 
&KTAf 


L'avantage de la cellule à multiplicateurs se caractérise donc par la 
grandeur de 1/y, avec : 


2 TR 2 


TT 


tant que Af est imposé de façon identique aux deux montages par 
une condition extérieure (par la période d’un galvanomètre par 
exemple). 

La ceilule à multiplicateurs est donc d’autant plus avantageuse 
qu’on a plus de difficultés à utiliser la cellule ordinaire au voisinage 
des conditions optima d'égalité des effets shot et Johnson, donc que 
le courant parasite est plus faible. 

Pour les bonnes photocathodes I, & 10-t* à 10715 A ; R ne peut 

. dépasser row sans difficultés d'isolement exigeant des lampes électro- 
mètres de manipulations délicates et causes d’instabilités gênantes. 
Même dans ces conditions R—10ot{w constitue un maximum qui 
impose par ailleurs des constantes de temps devenant rapidement 
prohibitives. Dans ces conditions limites, on a encore un facteur y 
: de l’ordre de 1/10 à 1/20 et pour les cas courants on détecte avec 
une cellule à multiplicateurs des signaux au moins 100 fois plus 
faibles qu'avec une cellule ordinaire. 

Il n’en faut pas moins remarquer que l'avantage des multiplica- 
teurs d'électrons n’est marqué que depuis que l’on sait faire des cou- 
ches photosensibles à très faible émission thermique. 

Courant d'obscurité. Limites de sensibilité des cellules à multi- 

plicateurs d'électrons. — Comme nous l’avons vu, les courants para- 

sites et essentiellement ceux qui sont amplifiés par les multiplica- 
teurs, présentent un « bruit » qui limite les plus petits signaux 
_ perceptibles. 

Le courant thermique dont l’origine est sur la photocathode est 
1— P#I, à la sortie où il présente le bruit : 


Que a\/2elPrAf. 
| Le plus petit signal perceptible est donc : 


pa/2el PA 


LE 


nf 
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© étant un « facteur de contraste » entre le signal et le bruit dont fa 
‘valeur est prise habituellement de p —3 à 5. 

Afin de fixer les idées, le tableau Î donne pour « —2, Af— 0,21et 
P"— 10f quelques valeurs du bruit en fonction de 1—1,P"; il faut 
noter, comme nous l’avons déjà fait, que le rapport bruit/courant, ne 
dépend pas de l'amplification (x, pour lequel nous avons pris une 
valeur maximum, étant mis à part). 


TABLEAU ÎÏ 
1012 107 107: 10 10—# 10—7 
He pr 107 ro 3014 301 


ile 
5.107 4,5 10 81|.510 12) 1,510 1/6 10 19 0T 50 RE 


0,5 0,16 0,05 0,016 | 0,005 | o,coaf 


Nous ‘avons relevé sur le tableau 4 les valeurs obtenues pour les 
‘différents courants d’obscurité et leurs fluctuations moyennes (axec 
Af=— 0,2), de certains de nos tubes dont le tableau HI donne les sen- 
‘sibilités relatives à différentes tensions et par conséquent aussi des 
“amplifications. 


TaBzeau . — Courants d'obscurité (ampères). 


Tubes courants { ; Tube : ne es 
eo Bons tubes :|: { ti F 2 CRUSES 
An ME ea à moyentie 

4 fi < 10— 

n° 8 n° k (cf. {‘}} (fig. 13) 

RSA CUT ER 
2.10—° 146.100 3 
120 10—° (7 E 1).10— 15 10 ; 6,5 


(150 Æ 1),10—° (Go 3. 10 |(25 0, 2) :10—° 19 
(10010). r0o— (ho + ob). 10—%|(13 H 0,3),10—10| 35 


(°} Nous devons ce tube à l'extrême obligean ce de M. le Professeur Dejar- | 
din que nous prions de irouverici nos plus vi fs remerciements. 


her 
\ 


RECHERCHES SUR QUELQUES MONOCRISTAUX AROMATIQUES 423 


TaBeau III. — Sensibilités relatives. 


oo ES 
TT 


Tension 
par étage (V) Tube n° 8 Tube n° 4 Tube n° ro Tube « S » 
68 24 7 12 
144 6r 20 29 
124 53 62 


. Pour les bons tubes, les fluctuations relevées expérimentalement 
sont de l’ordre de celles données par le tableau I et à 100 V/ét. avec 
P'— 10f le plus petit signal détectable est d'environ 2.10—1° À. Pour 
le tube «S » on arrive à 5.10—11 A. 
avec 108 Vy/ét. 

Le tableau III montre alors que 
pour un bruit limite donné, il 
faudra prendre la cellule la plus 
sensible pour déceler le plus 

_ faible signal lumineux ; avec le 
tube « S » on arrive ainsi à 
1,4.10—!? lumen. 

» En réalité il convient de consi- 

- dérer que le courant d’obscurité 
mesuré à la sortie n’est pas exclu- 

 sivement d’origine thermique et 
que, suivaut les causes qui lui 
donnent naissance, il présente 

. plus ou moins de fluctuations que 
celles que nous avons calculées, 

. la première alternative étant la 

» plus répandue comme le montre 0 20 
le tableau I. 

_Ces causes sont : 

\ 1. L'émission thermique, im- 
. portante seulement si elle se produit au niveau de la photocathode ; 
elle est toujours stable et le courant de sortie qui en résulte croît 
évidemment comme l’amplification. 

. 2. Les remontées ioniques vers les cibles multiplicatrices ou la 
cathode, d’où émission parasite d'électrons, qui peut se faire aussi 

. par effet de champ sur les arêtes vives. On y remédie par une construc- 
tion géométrique soignée défavorisant les remontées et les émissions 

- de champ, et par un vide aussi parfait que possible. 


Au delà d’une certaine tension accélératrice limite variant selon 


Somme des fuites 


ohmiques et de - 


Courant d'obscurité - Microampères 


UO 60 80 100 120 H9': 
Volts par étage ‘ - 


Fig. 13 (selon Engstrôm). 
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les tubes, mais en général comprise entre 110 et 120 volts (fig. 13), 
ces effets parasites sont à l’origine de décharges créant des fluctuations 
énormes croissant rapidement avec la tension (‘) Cette tension cris 
tique peut d’ailleurs être plus basse comme le montre l'exemple du 
tube n° 4. 

3. Les fuites ohmiques dans le tube et ses supports (qui souvent 
donnent eux seuls des courants de fuites de 2.107* À avec 100 V/ét.): 
Ces fuites sont prépondérantes aux très faibles amplifications 
(fig. 13). 

Si ces fuites sont stables, le couraut qui en résulte varie linéaire 
ment avec la tension el présente pour une valeur mesurée j’ des fluc- 


tuations VETUVI seulement. 

Diminution du courant d'obscurilé. — On peut, tout au moins 
partiellement, agir sur les causes de ces perturbations, par des 
moyens extérieurs. 

Le refroidissement énergique de la cellule diminue le courant 
d'émission thermique qui varie comme : 


AT?e —®'/XT (e== 2,718 


où T est la température absolue de la surface émissive ; il facilite 
aussi l’adsorption des gaz résiduels des tubes par les parois. 

Pour les tubes courants, on observe par refroidissement de 15° à. 
— 190° une diminution de la composante continue atteignant 1 oo0 
et étant encore 100 pour les fluctuations. Ainsi pour le tube n° 4 à 
86 VJét. et à — 190°, on a : 


== Ton er on AA 


Ceci montre que les fluctuations d’origine ioniques sont prépondé- 
rantes puisqu elles diminuent plus rapidement que VAE 

Pour le tube CS » par contre, où les fuites ohmiques gardent long- 
temps la prépondérance, à 107 V/ét. le courant ne passe que de 
(13H 0,3).107!° À à (6H 1).10—!! A. ; il n’y a guère que les fluctua- 
tons du courant d'émission thermique qui est très faible. 

Les fuites ohmiques extérieures aux tubes sont les seuls accessi- 
bles ; elles ont lieu essentiellement au niveau des fils de sortie et des 
broches; en effet, la tension totale d'alimentation du tube se trouve 
entre deux fils voisins distants de 3 mm. Il convient donc d’avoir une 
propreté rigoureuse des surfaces, d'éviter toutes les aspérités et de 
placer le tube dans une atmosphère sèche. 

Si ces dernières précautions ne causent pas d'inconvénients il n’en 
va pas de même du refroidissement. 


(1) R. W. Encsrrôm. J. Opt. Soc. Amer., 1347, 37, 40. 
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. En effet, pour opérer à basse température, il y a, sans parler des 
risques de briser les tubes en agissant trop rapidement : 

— nécessité d’un montage spécial de refroidissement et consom- 
mation d’air liquide ou tout ou moins de carboglace, exigeant une 
Surveillance accrue, 

— nécessité de fenêtres de protection au givrage, thermiquemen) 
isolées et chauffées et qui diminuent la lumière disponible, 

— dangers de givrage sur les parties électriques créant des fuites 
parfaitement irrégulières et risquant ainsi de faire perdre les avan- 
tages attendus, surtout pour le tube S où ils sont limités. 

Nous avons donc choisi le tube S parce qu’à température ambiante 
il donne des résultats au moins égaux à ceux des autres tubes 
refroidis. 

Son refroidissement ne prend de l'intérêt que dans les cas où la 
lumière parasite qu’il reçoit donne ur signal nettement inférieur à 
son courant d’obscurité. 


Il. Détection des spectres Raman. — Conditions à remplir. — Le 
choix de la cellule étant ainsi effectué il reste un certain nombre de 
conditions à remplir afin de détecter les spectres Raman aussi avan- 
tageusement que possible. 

1. L'isolement et la réception sur une même portion de la photo- 
cathode des plus petits domaines spectraux possibles. 

» 2. Pour un domaine spectral fixe, réception du maximum de 
lumière donc : 
 — excitation maximum des spectres, 

— transmission aussi parfaite que possible des flux lumineux 
dans des systèmes optiques appropriés. 

3. Réception du minimum de bruit, donc : 

— minimum de bruit de l’appareil de mesure, 

— bande passante Afétroite. 

Nous discuterons ces conditions au fur et à mesure de l'examen du 
montage. 

Excitation du spectre Raman. — Les lampes utilisées jusqu'à 
présent parce que les seules disponibles dans le commerce, sont les 
lampes Gallois ordinaires horizontales à vapeur de mercure à basse 
pression, d'utilisation quasi générale pour l'effet Raman, et dont le 
régime normal est de 70 V, 3,5 A. 

Les études en vue de les utiliser dans les meilleures conditions sous 
un régime plus poussé ont montré : | 

1. que la tension aux bornes de l'arc dépend de la température, 
donc de la pression ; elle est d'autant plus basse que le refroidisse- 


ment est plus énergique ; 
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2. que pour une intensité de courant constante, le rendement 
Intensité émise 


RE — ît linéaï vec la tension ; 
nn ce Je ee croît linéairement ave : 


: A PE fond continu 

3. mais que dans les mêmes conditions, le rapport re 
croit aussi linéairement avec la tension (fig. 14). L'aspect de la 
décharge se modifie pour une tension d'environ 45 V : la décharge 
remplissant tout d’abord tout le tube, devient assez brusquement 
filiforme. 

fond continu 
intensité des raies 
avec le courant, mais moins rapidement (fig. 15), alors que le rende= 
ment se stabilise. 

On voit donc qu'il faut faire un compromis entre l'intensité des 
raies, l'intensité du fond continu (la largeur des raies variant dans 


En outre, le rapport croît aussi à tension constanté 


Rendement 


Unités arbitraires 


(les mêmes pr 5 et 114) 


& Unités arbitraires 


Tension 65w 


20Y 40Y 60 80" Tension 5A I0A jntensité 
Fig. 14. Fig. 15. 


le même sens que le fond continu) et le ménagement des lampes. 
Car, malgré une ventilation des plus énergiques, les lampes fati- 
guent rapidement et leur durée de vie diminue au point que seules 
les expériences de courte durée soient possibles. 
Dans ces conditions, un régime de 60-70 V et 12 à io A semble 
admissible. 
Le nombre des lampes est de 2, symétriquement placées de part el 
d'autre du tube Raman, sur lequel elles sont projetées par des 
condenseurs asphériques de très grande ouverture. Pour les expé. 
riences autres que les mesures de polarisation, il y a possibilité d'uti- 
liser une troisième. lampe installée en dessous du tube et virtuelle: 
ment doublée par un miroir plan, la place étant insuffisante pour er 
monter une quatrième. Afin d'utiliser au mieux la lumière de chaqu 
lampe, un miroir cylindrique est placé derrière chacune d’entre elles 
De plus, une ultime augmentation de la lumière diffusée peut êtr 


acquise en utilisant des tubes Raman à deux faces plan-parallèle. 
dont la postérieure est argentée. 


SL LUS 
ON D TE 


#« 
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Spectrographe. Flux disponible. — La décomposition spectrale 
se fait bien entendu par un spectrographe sur la fente duquel on 


projette l'image du tube diffusant au moyen d’une lentille achroma- 
tique L. 


Si B, est la brillance spectrale du tube Raman vu de la direction 
de diffusion (B,), est évidemment proportionnelle à l’éclairement 
d’excitation) et dont on utilise la surface S,, on a pour le flux émis 
par le tube pour la longueur d’onde À : 

= 7B,;S, sin? U' 
ce qui, avec sin? U'/sin? U,—{d/d') donne : 

Pb, = 7TBSi sin? U; (1) 
U; étant l’angle sous lequel on voit le collimateur de la fente de sur- 
face Si — ab, (fig. 18). 

Le flux entrant dans le spectrographe est : 
P, —=7B,;S: sin? UT, 

et le flux sortant : 


Ps == rB,)S2 sin? UT, TT, 


Collimateur 


Fig. 16. 


où LEE et 4 sont respectivement les coefficients de transparence de 


la lentille et du spectrographe et 5: — ab: l’image de la fente d’en- 
 trée. 
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she sin? U: 


Comme l'instrument est aplanétique : = St, 


D, —7xT;;T;,B,; sin? U;aib (2) 


est finalement le flux reçu par le système récepteur qu il s’agit de 
rendre maximum, tout en tenant compte du pouvoir de résolution 
effectif que l’on s'impose. 

Dans l'effet Raman, on peut négliger le pouvoir de résolution ondu- 
latoire à devant le pouvoir de résolution géométrique P dû à la lar= 
geur de la fente. Ce dernier est c Le 

À 
PR 
où € — &//f\ est la largeur de la fente vue du collimateur et h, la 
largeur du faisceau qui tombe sur le prisme, 


Ô — 2 cs 
avec : AE 
Donc : 
»\ 20À 
hia1 & sin Us 


3 — € et > — À, : valeurs images correspondantes au minimum de 
Lie où le « pouvoir amplifiant » des prismes est 1. 
: épaisseur maximum de verre traversé. 
LE (2) devient donc : 


; Fi 
P, —= 2TT; LebS 


— 9 sin U;, 
dont les facteurs doivent être aussi grands que possible. 

Nous avons vu déjà comment on agissait sur B, en augmentant au 
maximum l'éclairement du milieu diffusant dont la hauteur utilisable 
limite la valeur de b:. 

L'augmentation des facteurs de transmission est assurée par une 
parfaite propreté dès surfaces optiques et si possible par un traitement 
antiréfléchissant de toutes les lentilles, d'autant plus efficace qu’on 
opère toujours dans un domaine spectral peu étendu et parfaitement 
défini. Pour les prismes le traitement de surface est moins avanta- 
geux, puisqu'ils sont toujours utilisés au voisinage de l'incidence 
brewstérienne, le coefficient de transparence de la composante hori- 
zontale étant très voisin de l’unité; ce que l’on gagne alors avec une 
couche antireflet pour la composante verticale est perdu au moins 
partiellement, pour la composante horizontale. 

Les facteurs déterminant le choix du spectrographe sont à sin U;. 


(*) Bourry. Optique instrumentale, Paris, 1946, 191. 
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On prendra donc l’appareil ayant le plus grand pouvoir séparateur 
théorique possible et la plus grande ouverture numérique du collima- 
teur. Ce dernier terme dépend peu des instruments existants. C’est 
donc l'épaisseur de verre traversée ou en général le nombre des 
prismes qui décidera du choix. Ce résultat est intuitif, car pouravoir 
un pouvoir séparateur effectif donné c'est l'appareil ayant le plus 
grand pouvoir de résolution théorique qui permettra l’utilisation de 
ba plus large fente d’entrée. 

Nous avons ainsi choisi le remarquable instrument à trois prismes 
de la Société Générale d'Optique, dont le pouvoir dispersif est de 
4,5 A/mm. à 4 348 À et 2,8 À/mm. à 4 047 À. 

Il faut remarquer qu’en réalité les termes b, et sin U, ne sont pas 
mdépendants. En effet, si b; étant maintenant constant, sin U, croît 
‘par exemple en augmentant la convergence du collimateur), l’angle 
3— b;/f1 croît; autrement dit, les faisceaux envoyés parles extrémités 
le la fente, sont de plus en plus inclinés sur la section principale du 
prisme et les raies images sont courbes avec une flèche notable 
théorème de Bravais). Le spectre étant parcouru par une fente droite 
de surface idéale ab, exactement égale à l’image théorique de la 
fente d’entrée (afin de recueillir tout le flux disponible et de conserver. 
tout le pouvoir de résolution), on diminue donc le pouvoir sépara- 
eur théorique. 

Cet effet risque d’être notable. En effet, l’inclinaison 6/2, d’un 
faisceau extrême entraîne pour lui une variation fictive d’indice : 


n?— 1 v? 
on À 


An —= 


pour le prisme d'indice n (!). | se 
Pour les trois prismes, cela donne une variation totale de déviation 
minimum : 
sin — 
< 34D,, = 6dn 


A + Dm 
GO ut 


Avec une distance focale objective f2—180 cm., la flèche F de 


l’image parabolique est : 
7 Cl 
ARE, — n° 
sin? À 


je qui, avec la fente utilisée = 9/2100, donne F—2,3.10° mm. 
quand À — 600 et n— 1,65. - 


(1) Bouasse. Optique el Photométrie, Paris, 1034, 181. 


fire 
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La perte de pouvoir séparateur qui en résulte peut ne pas toujours! 
être négligeable. 

Pour le préciser, fixons le pouvoir séparateur obtenu par le spee- 
trographe équipé en monochromateur avec sa fente de sortie &2b», 
Avec les conventions habituelles sa valeur qui est P avec une fente 
exploratrice infiniment fine, devient 2/3 P (fig. r7). 

Expérimentalement le spectrographe ayant une dispersion de 
2h em! à 4 560 À (à 1 000 cm‘ dela raie 4 358 À}, une fente de sortie 

de 0.20 mm. donne la séparation de 

P deux raies très fines distantes de 8 cm“: 

| Les raies Raman n'étant jamais beau= 
{ Il coup plus fines il sera inutile d'utiliser 
des fentes moins larges et de tenir 

d compte de la flèche F. Par contre, dans: 
l'étude de la structure fine de ces raies 
il serait désirable d'utiliser une fente 
exploratrice parabolique. 

Système optique récepteur. — Ce 
système comporte la fente exploratrice 
dont nous avons discuté les dimensrans, 
et qui est projelée au moyen d'une lem- 
tille toujours sur la même portion de la photocathode de la cellule 
(afin d'éviter les variations de sensibilité de celle-ci suivant les 
endroits utilisés). L'ensemble fente-lentille-cellule est donc rigide et 
du moindre encombrement possible. | 

La lentille, très convergente (4o dioptries) travaille donc dans les 
plans antiprincipaux et a une ouverture nettement supéri-ure à deux 
fois celle de l'objectif, puisque, selon la position da système récepe 
teur, l’'inclinaison des rayons varie de quelques degrés. 

Comme la qualité de l’image sur la photocathode n’a auèuné 


importance nous avons pris une lentille unique pour réduire au maxi- 
mum les pertes de lumière. 


fentelargeur a,  fenteinftfine 
E g 


Intensité 


HT. — Montage de la cellule à multiplicateurs. — Alimentation. — 
L'alimentation peut être constituée par une série de piles; ce dispo: 
sitif a l'inconvénient de se détériorer assez rapidement et de ne point 
permettre commodément la variation continue de la tension d’alimen: 
tation. 

Nous avons préféré utiliser une alimentation stabilisée avec triodes: 
rhéostats commandées par un double étage de pentodes amplfica: 
trices, d'un type devenu classique depuis quelques années (!). Cette 


(*)} Huxr et Hickmans. Rev. Sc. Inst., 1939, 40, 6. — N 
Id., 1939, 10, 53. 929: TU, EHER et PICKERING 
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limentation de la « National Radio » donne une tension variable de 
80 à 1 000 volts de façon continue ; étant alimentée par le secteur, 
5 minutes après l'allumage, sa sortie enregistrée en opposition à un 
écumulateur en plomb, montre à 1 000 volts une constance à 
= 0,25 volt près pendant deux heures à la tombée de la nuit en hiver 
secteur variable alors de Æ 8 0/0). 

Elle débite sur un diviseur de tension, composé de neuf résistances 
ii 2,2.105 0, 1 watt, alimentant les multiplicateurs et d’une de 
42,2 — 10f w pour l’anode, ce qui ne gêne en rien le collectage des 
ctrons et réduirait le bruit au minimum. 

Sur le circuit de l’anode collectrice se trouve l'appareil de mesure 
ü la résistance d'entrée R£ d'un amplificateur ultérieur (fig. 18). 


Pour des raisons évidentes de sécurité, c’est le pôle positif, du côté 
é l'appareil de mesure, qui est à la masse à laquelle sont reliés tous 
:s blindages dans lesquels le montage se trouve enfermé. # 

Cellule proprement dite. — Deux fixations ont été utilisées, 
hacune avec le souci d'assurer dans toutes les conditions le meilleur 
olement électrique possible. | 
La première utilise le support fourni par la RCA sur lequel sont 
sudés non sans mal les onze fils d'alimentation souples mais forte- 
tent isolés, arrivant du diviseur de tension fixe. La base du support 
st noyée dans de la paraffine soigneusement purifiée, mais qui se 
laquelant à basse température, perd toute efficacité. De plus, la 
nntrainte mécanique que les fils contenus dans une grosse gaine de 
lindage exercent sur la cellule et le chariot est très nuisible à la 
abilité. 
Nous avons donc construit un deuxième dispositif où les fils arri- 
ant au chariot ne sont plus qu’au nombre de 2, le diviseur de tension 
ant solidaire du tube (fig. 19). Les résistances, très petites, sont 
rectement soudées sur les broches de la base de la cellule, ce qui 
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assure des contacts parfaits. La base du tube, les résistances et toutes 
les connexions se trouvent dans une enceinte close en ébonite dessé- 
chée par de l’actigel. Les fils d’arri- 
vée, isolés au polystyrène, sont 
fixés par un anneau etune languette 
de laiton assurant une rigidité 
totale; leur blindage est relié à la 
masse et à la toile de cuivre entou- 
rant extérieurement l’enceinte en 
ébonite. 

Ainsi équipée, la cellule a une 
fidélité de réponse, pour une posi- 
tion donnée, après des déplacements 
quelconques, qui est, assurée à 
mieux que + 2.10-*° toutes choses 
égales d’ailleurs. 

La partie supérieure de la cellule 
est coiffée par un vase Dewar spécial 
en laiton et maillechort pour per- 
mettre le refroidissement. Un ori- 
fice convenable porte la monture 
en ébonite de la lentille de projection et de la fente réceptrice. Ce 
montage sert, bien entendu, aussi quand on opère à température 
ordinaire. 


IV. — Amplificateur. Appareil de mesure. — Le bruit étant à la 
sortie de la cellule à multiplicateurs utilisée d'environ 3.10-11 A 
(Af— 0,2) et pouvant être réduit par refroidissement, il faudra utiliser 
un amplificateur pour atteindre ces valeurs. | 

Plusieurs solutions peuvent être envisagées : amplificateur basse 
fréquence, amplificateurs continus à lampes électromètres ou à tubes 
ordinaires. 

Nous n'avons pas utilisé d’amplificateur alternatif avec modulation 
de la lumière incidente. Ce dispositif a bien l'avantage de supprimer 
la composante continue du courant d’obscurité et les dérives lentes. 
Mais ce sont les fluctuations proportionnelles à VA/ qui sont les plus 
gênantes ; leur diminution exige des bandes passantes très étroites ce 
qui conduit à des montages délicats puisque la fréquence de modula- 
tion doit rester fixe à l’intérieur de ces bandes. En outre, les détecteurs 
ont le désavantage de ne pas donner de réponse linéaire. 

L'emploi délicat des tubes électromètres n’est pas indiqué dans 
notre problème d'amplification de courants relativement grands. Ces 
tubes entraînent toujours des difficultés, dont la plus banale est la 
dérive de zéro ; il est possible de la diminuer surtout depuis l'appa- 


RUE 
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rition récente de tubes doubles à une seule cathode permettant des 


montages compensés plus sûrs. Par ailleurs la linéarité n’est assurée 


l’aide de commutateurs présentant toujours 
des différences de potentiel de contact capri- 
 cieuses qui rendent illusoire toute fidélité. 


(Miller) (*). — Nous avons donc utilisé un 


récent, légèrement modifié, de compensation 
- de dérive de cathode. Cette dérive due à des 


que dans des domaines trop restreints ce qui 
oblige à changer les résistances d'entrée à 


Amplificateur continu à compensation 


amplificateur continu, employant un montage 


variations lentes surtout des tensions de 
chauffage, mais aussi des différences de poten- 


-tiel de contact et du travail de sortie des 


électrons, peut être représentée fictivement par une source de tension 


parasite «, dans le circuit de cathode unique de la double triode 


d'entrée T,T, (fig. 20). 
Pour le signal parasite €, on a des variations de tensions E; et E:, 
et des courants plaque #, et r», reliés par : 


AE; — € — Ri(Aë — At) 
AE» == R:(A%: nu A2) 


avec : 
At, == — s,(AF; — AEà) 
At = — SAF; 
. où s, et s: sont les pentes de Hottes 
Donc : 
— SR 
AE, + AEr— AE — 5 Ra(AËs + AE) — S2RoAEs = 55 A4. 


Pour que A, soit nul, ilsuffit donc que le numérateur de la fraction 


précédente le soit ; la pente de T, doit être l'inverse de sa résistance 
* de polarisation. La figure 21 résume les résultats expérimentaux 


traduits en mV sur la grille d'entrée, obtenus pour l'effet des varia- 


. tions relatives AT/T des tensions de chauffage sur une 6J6 et une 65C7 


et les compare à une triode ordinaire conventionnelle (selon Miller). 
Pour la 6SC7 que nous avons utilisée, on voit qu’une variation de 


- chauffage de 2.10? a le même effet que 10—* V sur la grille d'entrée. 


Or avec une alimentation de chauffage constituée par une batterie 


d’accumulateurs en plomb e;,, de très faible résistance interne r et ne 


(:) S. E. Muzuer. Electronies, novembre 1941, 44, 27. — Y. P. Yu. Elec- 
tronics, août 1946, 19, 99. 


- Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Mai-Juin 1951). 28 
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débitant que quelques millièmes de son courant maximum, grâce à 


une batterie tamponneuse E (fig. 22), la constance du courant de 
: 


Fig. 21. 


chauffage est certainement assurée au millième. En effet, le facteur 
de régulation théorique : 


est atteint expérimentalement grâce à des connexions très soignées. 
Ge premier étage où la moitié T, de la 6SC7 n’amplifie qu'environ 
25 fois en tension et où T; joue le rôle de com- 


E __ pensatrice, est suivi de deux triodes (fig. 23) 
(ou pratiquement d’une double triode 6SN;), 
p attaquées en opposition de phase pour suppri- 
pe mer l'énorme contre-réaction dans la très grande 
l résistance de polarisation des cathodes. 
R La haute tension est donnée par une batterie 
Fig. 22. d’accumulateurs au plomb (capacité 3 A/h.) 
sur laquelle sont branchées directement les 
PEN EU connexions intermédiaires. La constance du 
ex —6,3V Te $ point à 120 V est particulièrement importante, 


Bio 2 à ses variations éventuelles étant intégralement 
amplifiées par le deuxième étage. Les résultats 
sont très salisfaisants à condition d'isoler par- 

faitement ces batteries et en particulier en soignant la propreté 

extérieure des bacs. | 

On réduit jusqu'à 1,8 uV/min. pendant plusieurs heures la dérive 
moyenne de cet amplificateur au prix d’un réglage long et délicat, 
mais stable et à condition de blinder intégralement l’appareil et son 
alimentation. 


Comme cette dérive est très régulière, c'est Peffet « flicker » de la 


x 
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-cathode du premier tube, non compensé à cause de ses origines 
locales, qui limite la sensibilité ; à1l n’est pas possible de déceler un 
signal de moins de 8 uV sur la grille d’entrée. La résistance R& 
maximum pouvant être de l’ordre de 107 on voit néanmoins que l'on 
atieint sans difficulté le bruit minimum de la cellule sans être gêné 
-par l’effet « flicker ». 

> Grâce à la haute tension portée à 280 V, la linéarité est assurée à 
1 0/0 près jusqu’à un signal de 2.r0-? V ; le domaine de mesure est 
donc supérieur à celui des lampes électromètres et permet l’utilisa- 
tion d’une résistance de charge unique. 


Fig. 23. 
Rg = 3.106 ohms Rç = pot. 2.10* ohms 
À R; = 2 000 ohms R; = 3.106 ohms 
k. R: = 2 100 ohms Rs = 2, 10* ohms 
4 R3 — 7.10 ohms R9 — pot. 1 000 ohms 
R;—= "1,2, 10 ohms R19 = 1 000 ohms 
Rs = 1,2.,106 ohms Ry = 2,2. r0* ohms 


je L'amplification de ce montage est considérable ; comme elle’atteint 
800 en tension, l'utilisation d’un enregistreur à plume est même pos- 
sible. 

» Quoique cela soit inutile ici, il est possible de gagner encore sur 
la limite de détectabilité en réduisant l'effet fhcker proportionnel au 
carré du débit de cathode, par diminution de la tension de chauffage 
du premier tube (cela réduit aussi l’amplification pour laquelle il 

e une marge). 

10e avons . utiliser à l'entrée une double triode à chauffage 
direct dont l’effet flicker est bien plus discret. Malheureusement, tes 
Catalogues ne mentionnent pas de tube de ce type et les lampes élec- 
tromètres doubles qui permettraient de compenser la faiblesse de 
leur amplification par l'augmentation de la résistance d'entrée, ne 


DL els à 


d, ! 
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satisfont pas aux conditions de la compensation de Miller (pente trop) 
faible, vis-à-vis du courant-plaque). 

Appareil de mesure. — L'amplificateur ayant une bande passante 
s'étendant de o à environ 10 000 cycles, il faudra imposer la bande la 
plus étroite possible par l'appareil de mesure, ce qui est facile: 
puisque = , T en étant la période. 

Cet appareil peut être un millivoltmètre enregistreur. Pratique- 
ment, nous utilisons un galvanomètre de 5 sec. de période, monté 
en voltmètre à plusieurs sensibilités grâce à des shunts convenables 
afin de pouvoir utiliser tout le domaine de linéarité de l’amplfica- 
teur. Eclairé par trois lampes, il donne 3 spots à 100 mm. de dis- 
tance, enregistrés sur un papier photographique de 120 mm., dont 
on augmente ainsi la largeur apparente. Un relaxateur à dilatation, 
monté sur le circuit d'éclairage, permet de pointiller les enregistre: 
ments afin de les reconnaître les uns des autres sur le même papier. 

L'appareil de mesure étant à la haute tension, il faut l’isoler très 
soigneusement pour éviter les courants de fuite à la masse. Des sup- 
ports non hygroscopiques en plexiglass conviennent parfaitement. 


V.— Obtention des spectres. — Exploration des spectres. — Le sys= 
tème optique récepteur est monté sur un chariot entraîné par une vis 
(pas de 2 mm.) de telle façon que la fente exploratrice parcoure le 


Stator 


Fig. 24. 


plan focal objectif du spectrographe. Cette vis estelle-même entraînée 
par un système réducteur de rapport 1/225. | 

Le tout se fixe exactement comme le châssis des plaques photogra: 
phiques et peut s’enlever instantanément. RE 

L entraînement du démultiplicateur se fait à l’aide de deux moteurs 
asservis dont l’un M; actionne le démultiplicateur et est commandé 
par l’autre M:, lui-même entraîné par un moteur M de vitesse 
réglable (fig. 24). 


Ce système a l'avantage de laisser toute liberté de mouvement ver: 


à L 4 Ÿ. 
Le D 4 \ 
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tical à la totalité du système explorateur et donne moins de vibra- 
tions qu’une transmission mécanique « souple ». Pour ne pas trou= 
bler le fonctionnement de l’amplificateur il faut éviter entièrement 
les étincelles aux bagues des rotors M, et M,.On y parvient aisément 
en adaptant des balais de grande surtace en nickel, énergiquement 
serrés sur les bagues. Un graissage très discret quoique gênant les 
contacts électriques, donne d'excellents résultats en évitant tout 
début de grippage et par là même tout risque d’étincelles. 

Sur l’arbre de M; est monté un autre réducteur de rapport 1/3 600, 
1/7 200 et 1/15 100 entraînant le tambour enregistreur sur lequel se 
projettent les spots du galvanomètre, 

L'entraînement du système M;M, peut se faire à des vitesses variant 
de 20 à 2 800 t./min. car il est nécessaire d’adapter la vitesse d'explo- 
fation au pouvoir séparateur désiré et à la période de l'appareil de 
mesure; en outre, pour éviter les pertes de temps dans les mesures 
de polarisation, il faut pouvoir revenir rapidement au point de départ 
(les jeux qui subsistent toujours dans la vis et les engrenages 
excluent toute possibilité de superposition de deux spectres iden- 
tiques enregistrés dans l’aller et le retour). 

Longueurs d'ondes ; intensités; polarisations. — L’étalonnage en 
longueur d'onde, pour une largeur de fente donnée (les fentes n'ont 
qu'un côté mobile) est fait, à un tour de vis près, une fois pour 
toutes. 


_ A cet effet, tous les tours de vis, des éclairs étalonnés, tracent un : 


trait sur l’enregistrement. Ces éclairs sont produits par la décharge 
d'un condensateur dans une lampe, commandée par une pointe de 
platine tournant avec la vis et entrant en contact avec du mercure. Il 
convient de blinder au maximum les canalisations de ce circuit et de 
les éloigner des circuits de mesure où l’on risque d’induire des 
signaux parasites. 

Les mesures correctes d'intensité nécessitent des précautions 
comme pour la méthode photographique d’ailleurs (t). On peut en 
effet avoir affaire à des raies ayant tous lés états de polarisations. 
Comme le spectrographe est fortement sélectif à l'égard de la lumière 
polarisée on ne peut se contenter de lire leurs intensités d’après la 
hauteur des raies enregistrées, ou mieux d'après leur surface (puisque 
les raies sont explorées par une fente de largeur finie). EU! 

Soit T; le facteur de transmission global de l'appareil (y compris 
la réponse sélective de la photocathode (?) pour la vibration verti- 
cale !, T; celui pour # et p—i/I le facteur de dépolarisation. 


(1) D. H. Rank. J. Opt. Soc. Amer., 1947, 87, 798. 
(2) D. H. Rank, R. J. Prisrer et H. Grimm. dem, 1943, 88, 51. 
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L'intensité totale exacte est 1 + i—53,=—(p + 1){, alors que l’inten: 
sité totale mesurée est 5, — TI + T;l. On a donc : 


LÉ 
de Om De ae 


au facteur T; près et si on prend T = Ti/T:. . 

Cela permet la comparaison des raies assez voisines, T ne variant 
pas dans les domaines spectraux peu étendus (fig. 25) (on peut tenir 
compte, si cela est nécessaire, de la variation de sensibilité de la 
couche sensible grâce à la courbe de la figure 10). 

Comme pour la méthode photographique, on peut placer sur la 
fente d'entrée, une lame demi-onde pour rendre T voisin de 1; les 
deux portions de cette lame sont 
chacune devaat des fenêtres identi- 
ques faites dans le volet placé devant 
la fente et dont on utilise soit l’une, 
soit l’autre, quand on enregistre & 
ou I. Le procélé n’est pas commode; 
l’étalonnage doit se faire de toute. 
façon et surtout T varie énormément, 
avec la position de la lame qui, de” 
plus, absorbe près de 20 o/o de ia 
4200 4400 4600 A lumière incidente. 

Pour la mesure de T, de grandes 
précautions sont à prendre pour 
avoir une source de lumière natu- 
relle constante dont on prend successivement z et | à l’aide d'un. 
polaroïd. La disposition des appareils ne permettant guère l'emploi” 
d’un diffuseur éclairé de côté, nous avons éclairé par transparence un 
._ verre opale très épais (5 mm.) par une lampe opale placée à quelques. 

dizaines de centimètres, la lumière parasite étant arrêtée par un tube 
soigneusement noirci. Sans ces précautions, le facteur de dépolarisa= 
tion de la source peut être de 1,05. Ro 

Dans les mesures d’intensité relatives des raies nous sommes donc 
ramenés à déterminer d’abord le facteur de dépolarisation en mesu- 


rant successivement 7, et |, par interposition d’un polaroïd. On a 
donc : 


Fig. 25. 


LA 


p — NE = Ton 
Ces résultats ne sont bien entendu valables que pour une intensité 
d’excitation constante pendant toute la durée des enregistrements. 
denetd: 
Les lampes étant alimentées par une batterie d'accumulateurs dé 
plusieurs milliers d'ampères-heures, leur régime, même poussé, est 
en général constant à mieux que 1 0/0 près. Afin de s’en assurer, il 


p 


# RECHERCHES SUR QUELQUES MONOCRISTAUX AROMATIQUES 439 


Suffit de placer au voisinage du corps diffusant, une cellule photo- 
électrique ordinaire et d'enregistrer sa réponse sur le même papier 
que les spectres Raman. 

Une solution plus correcte consiste à prendre pour témoin la diffu- : 
Sion Rayleigh avec une deuxième cellule à multiplicateurs, placée 
dans le plan focal du spectrographe et recevant la lumière Rayleigh 
de la raie verte par exemple. Cette cellule est également témoin de la 
constance de la tension d'alimentation si les deux systèmes de multi- 
plicateurs sont branchés en parallèle, Par contre ce procédé ne 
contrôle pas l'intensité lumineuse pendant que se fait le passage de 
la mesure de z à celle de I. 

Résultats obtenus. Améliorations possibles. — La mise au point 
de ce montage a été retardée par la difficulté d'obtenir de bonnes 


o 


4047 À 


Fig. 26. 


cellules photoélectriques et l'impossibilité de se procurer des sources 
\d’excitation d’une puissance unitaire de quelques kilowatts. à 
Cet appareil n’a donc apporté qu’une contribution modeste vis-à-vis 
des résultats obtenus par voie photographique. pr 
L'étude des cristaux est rendue difficile à cause de leur petite taille 
et de leur bas point de fusion, les lampes à régime élevé émettant un 
rayonnement infrarouge très intense. Le benzène notamment malgré 
tous les filtres et refroidissements possibles n’a pas été en mesure de 
supporter une seule expérience. 
Nous avons néanmoins pu obtenir en quelques minutes (au prix 
d’une fusion partielle) le spectre de basse fréquence d un cristal de 
diphényléther de 14 mm. de longueur dans une position où n spPA 
raissent que les raies 68,95 et 105 cm" (fig. 26). L'obtention du 
cliché photographique au même spectrographe exige environ 
20 heures avec une lampe (au régime normal). 
Grâce à la forte diffusion du benzène liquide, nous avons déter- 
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miné expérimentalement la correction de convergence pour la raie 


totalement symétrique à gg1 cm". Le coefficient de dépolarisation p 


est mesuré pour différents demi-angles 0 et 0’ du faisceau incident” 


dans l’air et dans le liquide (en fait, ces angles sont encore plus 
réduits par la présence de la caustique) (tableau IV). 


Tagzeau IV 


Diaphragme n° Diamètre ) 6" p 
COUR CREME EE TT M ER EE te 30° 19°5 0,22 
RE HA QAR UNS NEIL 94 .» 220 190 0,19 
LATE EME ET 67 » 160 Le 0,135 
TMÉNDPNEr ASCE EE De re D er 74 47 » 1205 8° 0,09 
LAIT ASS AN Tee 33 » 8° 5°5 0,065 


La valeur limite pour p est donc très voisine de 0,05 donc légère- 
ment inférieure à la valeur donnée par Cabannes et Rousset ({) 
(o — 0,06), mais supérieure à celle de Rank (?)(p — 0,038). 


L'erreur introduite par la convergence du faisceau, difficile à 
calculer de façon sûre (les répartitions d’intensité sur le condenseur 


peuvent varier considérablement d’un montage à l'autre, ne serait-ce 


$ . . . pe 2 .Naie u 
qu’à cause de l'emploi de miroirs postérieurs) est donc ici bien supé- 


rieure à celle mesurée par Cabannes et Rousset (*) sur la raie Ray- 
leigh de CO: (où pourtant l'angle 0" est égal à l'angle 6 dans l'air). 4} 


É 


convient donc, dans le cas de mesures précises de diaphragmer très. 


fortement le faisceau excitateur. 

Les possibilités de notre montage seront considérablement aug- 
mentées par l'installation de lampes à très grande puissance dont 
M. Dupeyrat achève la mise au point au Laboratoire de M. Cabannes. 
Leur refroidissement par une enveloppe extérieure d’eau permettra 
* l'étude des cristaux très fusibles. 

Une amélioration ultérieure ne pourrait plus être acquise que par 
le remplacement des prismes par un réseau-échelettes de luminosité 
bien supérieure (*). Ce dispositif permettrait de laisser le récepteur 
fixe en faisant tourner le réseau ; de plus, l'excitation en’ lumière 


verte ou jaune (souhaitable pour les corps fluorescents) serait facilitée 
grâce à la dispersion normale du réseau. 


(1) J. CaBannes et A. Rousser. Ann. de Phys , 1933, 19, 233. 

() D. H. Rank. J. Opt. Soc. Amer., 1948, 38, 281. 

(5) J. CaBanxes et A. Rousser. Journ. de Phys. et Rad., 1940, 4, 181. 
(+) R. F. Sramm et J. J. WuHaLen. Journ. Opt. Soc. Amer., 1946, 36, 2. 
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CHAPITRE III 


Résultats expérimentaux. 


A. — Notatiors. 


Pour l'étude de la polarisation nous avons donné successivement à 
la vibration excitatrice toutes les orientations possibles par rapport 
aux axes 1, 2, 3 des indices principaux du cristal, dont les directions 
sont toujours confondues avec le trièdre des directions moyennes 
d'éclairement, de diffusion et de la verticale. Nous avons mesuré 
pour chaque raie le facteur de dépolarisation p des faisceaux diffu- 
sés, autrement dit, le rapport 
dés intensités z/I des vecteurs | Z A Verticale 
électriques horizontaux et ver- 
ticaux. 

Ces grandeurs sont caracté- 
risées par deux indices corres- 
pbondant à l'axe du cristal 
auquel sont parallèles respec- 
tivement les vecteurs diffusé | 
et incident. On peut donc 
caractériser p par un rapport DAuadn 
de termes à double indice 
dont la figure 27 donne un 
exemple de détermination. 

Il y a six positions possibles pour le cristal ; pour chacune d'elles, 
on peut exciter par un vecteur parallèle à Ox ou Oz. 

On mesure donc douze facteurs p, où les mêmes termes se retrou- 
vent fréquemment (deux fois pour les diagonaux I;; et trois fois pour 
les autres I;;). 

- Dans les cas où les valeurs des neuf termes sont indépendantes de 
la position dans laquelle on les a obtenues, nous résumerons nos 
résultats en les portant dans un tableau à double entrée toujours 


Ÿ / Vecteur 
E électrique 


incident 


Fig27e 


symétrique (l;; = 1;;) où la valeur de l’un des termes est arbitraire- 


ment fixée. 


B. — Raies de basse fréquence. 


Ces raies donnent des résultats particulièrement simples; souvent 
elles sont de polarisation nulle ou infinie et les résultats peuvent tou- 
jours se représenter par un tableau. 
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wyc ; 3 GE 192 

A. Benzène. — Les raies observées étant toujours larges, à l'aspect 
de bandes, leur centre n’est pointé qu'avec une précision souvent” 
réduite. ’ 
A la température de o° + 2 on les trouve à première vue au nombre 


de 5 : 


SpIcmPi ES de demi-largeur 8 cm‘ en fente fine, 
CSCme EE 0 » » ToACrri Tee Di D 
6g cm! +3 » » 8 cm“ ARE 
109 cmt /f » » 20 Cm! ARE 
et une raie très faible et très fine également à 105 em", visible 


seulement dans les clichés où la précédente est absente. 


Les polarisations de caractères très simples de ces raies se représ 
sentent parfaitement par les tableaux suivants : 


35 et 6g cmt 63 cm—* 
T0 - Jo — 0 Fo F [e) FF 
RESORT — 0 Ce) re) o 
15: = 0 139 — 0 TI FF (e) F 
105 cm—! 105 cm—{ 

re) m) 0 0 k 0 

m 0 F DA LA Am 

OME 0 o) ? 0 


avec : FF, très Tort; F, fort; m, moyen; f, faible; tf, très faibles 
tif, extrêmement faible. L 
La raie 63 cm—! n’est unique qu’en apparence : un examen appro= 
fondi des spectres où cette raie apparaît à la fois en # et I montre que 
les termes 1;: et L1 correspondent à des fréquences très légèrement, 
supérieures à celles des termes L,, et [31. La différence des fréquences, 
difficile à apprécier, est de l’ordre de 1,5 à 2 cmt. 
Basses températures. — Nous avons porté sur le tableau V, les 
fréquences et les demi-largeurs des raies obtenues ; jusqu'à des tem=" 
pératures de — 85°. Les réntltats relatifs à T——5o° sont assez” 
incertains, la température ayant varié accidentellement de façon 
considérable. 


TaABLEAU V 24 


RECIHERCHES SUR QUELQUES MONOCRISTAUX AROMATIQUES 443 


_ On remarque que ces raies proviennent respectivement des raies 35, 
63, 69 et 105 em! obtenues à 0°; la diminution de largeur et l’aug- 
mentation des fréquences est particulièrement rapide entre o° et 
— /100. On note que les raies provenant de 35 et 69 cm! restent néan- 
moins les plus fines. 
. Hautes pressions. — Les clichés obtenus ont tous les deux été faits 
à une pression de 720 atmosphères ; avec les orientations utilisées, 
les seules raies qui apparaissent ont les fréquences 65-66 cm-! et 
X11-112 cm! données par des mesures répétées, et proviennent des 
raies 63 cm-! et 105 cm! obtenues dans.les conditions ordinaires. 

Le benzène ne foudant qu’à 27° sous 700 atm. nous avons pu laisser 
le cristal à la température ambiante soit 16°. 

 Bensène surfondu. — Jusqu'à la température limite accessible de 
— 11°, il n’a pas été possible de relever la moindre trace de structure 
fine autour de la raie Rayleigh. 


2. Diphényle. — Malgré un fond continu souvent intense, on suit 
le comportement de quatre raies dont les fréquences et les demi- 
largeurs sont : 


Ho ;9ett,p em! de demi-largeur 4 em! 
Do 0 cm: À » » b cm! 
6529 em: » » 12-14 cm! 
Qu 5 em » » 12-14 cm" 


« Les deux dernières sont toujours floues et en général d'intensité 
très moyenne ; elles ne sont séparables que grâce à leurs polarisations 
différentes. 

“ Globalement, les polarisations de ces raies se résument par les. 
tableaux : 


P'An,5 cm 55 cm—! 85 cm— 90 em 

EUR DORE OR Er pe SR 
MR tES CEE o) 0 0 m o tf 0 LUF HER 
o FF 0 EN F 0 DE tf 0 ‘0 


. 3. Diphényléther. — Les six raies que l'on obtient pour ce corps 
ont été étudiées pour dix des douze positions possibles. Leurs fré- 
quence et demi-largeurs sont : 


ë 


DONC =ieil de demi-largeur 4 em! 

f 97 CM ASE 1 » » Hem 
kg cmt 

68 em! +2 » » em 

100 cm! +5 » » 10 cm! 

107 mt +5 » » 10 cm 


Lo bath éne 
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et leur polarisation se traduise par les tableaux : 


22 cm—{ 37 cm 68 cm— 
F F 0 0 CAN à (e] (e) F 
FAT ER? 0 0 0 0 m m 
0 0 0 Pr 0 0 Fe mrAEEr 
100 cm—! 107 cm! 

F FAUVERT Co] 0 (0) 

F 0 De 0 0 FF 

FF _o f DOMEE 0 


La raie 4g cm—t est d'intensité tellement faible qu'il est impossible 
d’en donner des résultats sûrs. 5 
La séparation des raies 100 et 107 cm! n’est possible que grâce à 

leurs caractères de polarisation complémentaires. 
Notons que le terme L:, de la raie 22 cm! apparaît dans un cliché 
(p — Is2/L33) et pas dans les autres. 


&. Diphénylméthane. — Toutes les huit positions étudiées montrent, 
au voisinage de la raie Rayleigh, un fond continu s’étendant jusqu’à 
+ 110 cm! terminé de façon assez nette par une raie se détachant 
sur ce fond et dont le centre est à 100 cmt +5. En outre, il apparaît 
une raie à 27 cm! + 2. 

Les tableaux habituels auront donc toutes leurs cases occupées 
(tous les termes ayant été obtenus dans les clichés effectués) sans. 
qu’il soit possible de faire une évaluation d’intensité. 


5. Anthracène. — Comme nous l’avons déjà signalé, nous n'avons 
pu obtenir le spectre de basse fréquence de l HDcie ne que par exCi=. 


tation par la raie verte 5461 À du mercure. La faible dispersion des. 
spectrographes dans cette région-limite, malgré la bonne définition 
des raies obtenues, la précision de la mesure dus fréquences que nous. 
avons seule considérée. Pour être sûrs d'obtenir toutes les raies pos- 
sibles, nous avons donné au cristal successivement les trois orienta- 
tions nécessaires à l'obtention de tous les termes en lumière excita- 
trice naturelle. Nous avons noté ainsi les fréquences 48 +4, 685 
et 1208 cm" avec des demi-largeurs de l’ordre de 7 em-!, sans 
qu'il soit possible d'observer de dédoublements. 


C. — Raiïes internes. 


Dans les quelques cas où cette étude n’a pas encore été faite, nous 


commencerons par donner les résultats des mesures de polarisations 
pour les liquides. 


e 


= 2 
î 


/ 
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_ 1: Benzène. — Les fréquences des raies internes que nous avons 
observées dans les conditions ordinaires sont, dans les limites de la 
précision des mesures, celles qui sont admises pour le liquide ({). On 
n'observe pas non plus de modification pour le cristal à basse tempé- 
rature ou à haute pression. 

Quant aux mesures de polarisation, seuls les résultats relatifs aux 
raies 605 cm—!, 1 178 cmt et 849 cm-—! peuvent être mis sous forme 
de tableaux d'intensité. Les deux premiers sont très semblables avec 
prédominance du terme central : 


605 cm—t I 178 cm—! 
FA 10 8 Gare 7 
10 2/ 10 12 24 10 

(A TUE A D TNT TO 


alors que pour le troisième on a qualitativement (à cause de la grande 
différence des valeurs de certains termes) : 


849 cm— 
FRS 'EE 
LA PASAUTE 4 DENERE 7 4 
D DEA à Fo CN 


Par contre, pour la raie g91 cm", les résultats donnés ci-dessous 
(tableau VI), ne sont pas traduisibles par un tableau d'intensité 
comme les précédents. 


Tagzeau VI 


On voit en particulier que dans les deux dernières colonnes, les 
valeurs qui se suivent deux. à deux et qui devraient être inverses ne 
le sont pas. 

Pour les raies 1 585 et 1 606 cmt, de même que pour le doublet 
3 048-3062 cm", il est impossible de donner des résultats tant soit 
peu sûrs, à cause des empiétements de raies. La raie 3 062 cmt pré- 


(:) Voir par exemple : K. W.F. KoxzrauscH. Der Smekal Raman Effekt 
Ergänzungsband, Berlin, 1938, 160. 
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sente pourtant qualitativement les mêmes caractères que la raie 
gg1 cm !. 


2. Diphényle. — Les auteurs ayant étudié ce corps donnent des 
spectres légèrement différents suivant qu'il s'agit du liquide ou du 
solide. C’est pourquoi il nous a paru désirable de faire des mesures 
précises des fréquences dans ces deux cas. 

Le tableau VII donne nos résultats comparés à ceux de Donzelot (*} 
et de Mukeriji (?) pour le liquide, et à ceux d’Aziz (?) et Singh (*) pour le 
solide. Nous donnons également les polarisations des raies du liquide 
et un ordre de grandeur des intensités, ce qu’il est impossible de 
faire pour le cristal, les intensités variant souvent de façon considé= 
rable en passant d’une orientation à l’autre. 

On voit que les différences entre liquides et solides sont essentiel- 
lement localisées aux raies de fréquence très basse : la raie 405 cmt 
d'intensité moyenne est absente dans le solide où il apparaît par 
contre une raie, aux environs de 165 cmt. 

Par ailleurs, grâce à des différences de polarisation, nous avons 
mis en évidence quelques dédoublements pour les raies du cristal. 

Pour les plus importantes de ces raies, nous avons examiné dans. 
la mesure du possible, les polarisations obtenues pour les différentes. 
orientations du cristal. 

Les raies 140, 161 et 243 em—' sont toujours noyées dans un fond" 
continu intense qui interdit même toute estimation. Les raies de. 
l'hydrogène à 3 044 et 3063 cm! sont trop faibles pour permettre 
d’en donner des résultats sûrs (la raie excitatrice 4 647 À est, en effet, L 
assez fortement absorbée par le cristal lui-même). 

Les raies 324, r14r, 1157 et 1250 cmt et le doublet r 584" 
1 600 cm! (où les polarisations des deux composantes sont toujours. 
sensiblement les mêmes) donnent les tableaux suivants : 


324 em—! 1 46 Cm" 1.157 cm 
DEAR O A LNO 2000 8 I 10 6) 
Bi OL ‘0 o © O,É 10 10 roù 
OO SRNIONT I 5 100 ' 
1 270 cm—! 1 584-1 600 cm—! 
Ge à 10 lite PS6 £ 
LR 5 SANTE 5 
LORD EE 20: * Er ho 
() P. Donzeuor et M. Cuaix. C. R., 1935, 204, 5ot. 
() S. K. Murern et S. A. Aziz. nd. J. Phys., 1938, 42, 271. 
(°) S. A. Aziz. Jnd. J. Phys, août 1939, 13. 
() S. K. Muxensi et L. Sincu, Phil. Mag., 1946, 37, 877, 
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LE MSA 


Tagceau VII 


——} 
Liquide Solide 
L Donzelot | Mukerji | Fruhling S. À. Aziz | L. Singh | Fruhling 
vcem—t vcm—{ v cm" F Vicme vcm—! y cm1 
| 3 191 
3 055 (m) 3 oba 3 065 (5) 3 063 3 065 3 063 
3 047 3 046 (5) 3 043 3 045 3 o44 
| 2 gôr 
| 2 821 
2 2ot 
2.150 
2 035 
1 
1 680 | 
1 658 
r 60ÿ (F) 1 6ro 1 606 (20) 0,8 1 604 1 610 1 600 
1 589 (aF) 1 590 1 582 120) 0,7 1 589 1 593 1 D84 
1 56) 
1 528 1 524 
1 500 (5) 0,3 1 506 1 508 1 bo2 
1 452 1 459 1 452 
1 376 1 359 
1 318 1 326 | 1 316 
| L L 292 
Mr 581 (F) 1 283 1 277 (30) 0331 0215273 1278 | r 270 
j Û 1 241 
1 213 
[ 201 Pr 202 
| x 187 (fff) 1 189 1 181 (1) 0,9 
| 1 156 (tf) 1. 157 1 150 (2) p 1 164 1 166 1 157 
1 146 TOTAT 
1 090 1 097 1 089 1 098 
1 029 ({f| 1 032 1 026 (5) 0,1 1 033 1 034 1 028 
1 001 (af) 1 003 997 (15) 0,2 999 1 003 993 
980 
964 958 
893 
834 (fi) 838 838 (1) 846 841 à 
TT 
770 (ff) | 779. 773 (1) | 784 783 j 774 | 
739 (F) 740 736 (4) 0,2 739 746 7 : 
Grr (f) Gi4 608 (2)} ape 606 600 | 
543 54t 550 54bu 
449 h4r | 
405 ,(F) 408 4o2 (3) dp 
368 360 
316 (FFF) 313 309 (2) P 329 Ne 324 
267 (ff) 267 267 (2) dp [e 243 243 
3 
& 169 170! 161 
141 (f) 140 | 140 dp 145 150 140 
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en notant que pour la raie 324 cm" les termes l;, et [3, apparaissent 
parfois accidentellement. . 

Pour la raie 993 cmt, par contre, les résultats sont transcrits 
tableau VIII et, comme pour le benzène, on ne peut les traduire par 
un tableau d'intensité : 


Tagzeau VIII 


00/2 p———0,25 — 20,19 
14 22 3 
34 JE Is 
Een -— 0 =" 0,2) — © —= 0,8 
f La 4 LB: P 1 ! 
LAS PAR | RU 
re L3s ; L3 1 


Pour la raie 1 028 cm on obtient des résultats très semblables. 


3. Diphényléther. — On relève pour le liquide dans l'excitation en 
_ lumière naturelle quasi parallèle, les raies suivantes, dont le 
tableau IX donne aussi les polarisations et les intensités approxima” 
tives (par addition de : et 1). Les fréquences obtenues sont sensible- 
ment les mêmes que celles données par Donzelot (réf. ({), p. 45). 


TaBceau IX 


O9 0 © CO Fo © 
AA 
9 © © 


Su S ss © 


0 
0 
Co) 
0 
0 
0 
0 
() 
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Les valeurs de o pour les différentes raies du cristal (dont les 


$quences sont les mêmes que pour le liquide) et les orientations 
üdiées sont données par le tableau X. 


TaBLeau X 


Miences| | | D | || on ou | | 

ÿ em—! li Î9o la 133 Tsi Loi La lie Ja2 
SUN Tr 0,2 | 0,1 0,15| 3 | 0,9 [> 1 |#0,85|#£ 0,85 
É2b0, << 1 2,2 0,2 3,25) 0,3 2,2 (Lo, | #2 | 0,4 
312 NN 7 0,45 1 1,8: 6 Mo tas Pr 0,7 1,45 
564 mr >1 0,5 0,45|" 1,6 0,6 [#17 0,5 Tr 15 
605 > 71 0,35|<7 1,8 | 0,5 |<o,5 2,1 = TR tr 
617 SE: 0,351 1,8 [> 3 ÈT 2,1 ie £ 1 
751 ZE 0,15| 0,3 0,3 2,2 I 1,1 |#£ 0,25| 0,85 1,15 
803. — 0 3 9,07 0,4 0,8 1,6 RO EE EAN 
830 — [70,3 ? 0,5 [0,6% 1-5 A EE Mr 
867 > 1 DRE NS 7£0,7 TD) — 1,8 |7£ 0,8 
903 PP EE A NT A EE A Re EE 

D 002 | 0,1 | 0,15 0,2 0,25|#£1 0,7 0,5 0,85|% 1 

L 073 ES ÉT 0,4 [> 8 |X2,5 |[#1,4 I A 0,2 | 

CNE 0.9 | 1,8 2 |H0,38/> 1,2 [> 1 F1 | 

MrObun | >" 1 0,9 [> 1,8 AN CC ES PO PE A EC re 

196 |# 0,2 | — 0,15| 0,4 |#1,9) 05 |# 0,4 0,3 (H 2 

L 240 > 0,5 2,2 | 0,4 |#0,7|% à 1 PEO LIL IN 

| 256 (?) 

_LLONMRR RES À) 35 2,2 2,1 0 AIM ES ONE 

D 599 = 1 1,3 1,19 2,2 2,1 0, |>:3 ET << 1 

054 |<Æ1 0,35 0,6 0,5 0,31> 1 CHE SR 

} 067 PEUX - 0,35 0,6 0,5 [>ar |<T 0,6 0,55|<o,2 | 2 


On voit sans peine qu’il n’est pas possible de traduire ces résultats 
r des tableaux d’intensités. 


4. Diphénylméthane et anthracène. — Pour le premier de ces corps 
lement, nous avons étudié les fréquences et les polarisations des 
es internes du liquide; le travail le plus récent sur le diphényl- 


thane (comme sur le diphényléther) est en effet toujours celui de 


mzelot qui s’est préoccupé exclusivement de la mesure des fréquen- 
. Nos résultats coïncident avec les siens à deux dédoublements 
s, que nous avons pu résoudre. 


n. de Phys., 12e Série, t. 6 (Mai-Juin 1951). 29 
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TaBcEeau XI 


CM p v em" p 

1 613 (1/2 0.9 823 (1) l 

1 603 ! 0,9 811 (1/2) a” 

1.585 (3] ? 7h (2) ap 

1432 (1/2) ? 622 (3) | dp 

1 220 (1/2) Grr (2) 

1 201 (1/2) dp 553 (1) dp 

1 180 (2) Ë 460 (1/2) d 03 

1115012) dp 455 (1/2) 

1 031 (5) 0,2 287 (1) 0,1 

1 003 (20) 0,2 235 (2) dp large 
| 84h (1/2) l P 194 2) dp large 


Nota. — Le doublet des hydrogènes (3 045-3 06n cmt} n'apparaît pas à cause 
de l’emploi exceptionnel d’un filtre à nitrite de sodium. 


= 


Les raies internes des deux cristaux n’ont pas été examinées. Pow 
le diphénylméthane seules les raies les plus intenses apparaissen 
dans un fond continu qui ne permet pas de mesures de polarisations: 
quant à l’anthracène, la trop longue durée des poses et surtout k 
complexité du spectre du mercure dans le vert (très fortement diffus: 

par les imperfections du cristal) nous ont fait renoncer à celte étude 


CHAPITRE IV 


Interprétation des résultats. 


A. — Généralités. 


Depuis les travaux de Born, on admet que l’on peut représente 
les vibrations des atomes (au nombre de N par maille élémentaire 
dans un cristal, par un système d'ondes thermoélastiques, qui sof 
soumises aux conditions cycliques fixant une suite bien définie pou 
les longueurs d'ondes possibles. Ces vibrations sont entretenues pa 
l’agitation thermique, la répartition d'énergie entre elles correspol 
dant à la formule de Boltzmann. Leurs fréquences varient avec | 
longueur d'onde et se représentent par 3N branches de courbes. Le 
ordonnées de trois de ces courbes tendent vers zéro quand la longuet 
d'onde tend vers l'infini : ce sont les branches de fréquences acoust 
ques qui correspondent aux déplacements d'ensemble de tous le 


} 
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aiomes du cristal. Les 3N-3 branches restantes tendent au contraire 
dans les mêmes conditions, vers des valears finies : elles représentent 
les fréquences optiques. Pour leurs valeurs limites ou fréquences 
principales, les atomes d’un même réseau sim ple vibrent en phase 
avec la même amplitude, et les mouvements des diversréseaux simples 
les uns par rapport aux autres correspondent aux oscillations fonda- 
mentales des N atomes de la maille supposée isolée. 

La diffusion de la lumière par un cristal peut alors être considérée 
comme une diffraction de l’onde lumineuse de fréquence N et de 
longueur d'onde À par les ondes élastiques précédentes de longueur À 
de fréquence n et de vitesse de propagation v. 


La relation de Bragg-Brillouin À — 2A sin+ , où 6 est l’angle de 


diffusion impose alors parmi toutes les valeurs possibles de la suite 
discontinue des longueurs d'ondes élastiques À, celle qui diffuse la 
lumière incidente de fréquence N — c/1. 
._ Comme on opère dans le visible, À et donc aussi À, est toujours de 
l’ordre de mille fois la dimension de la maille. de sorte que la fré- 
quence élastique ainsi fixée est extrêmement voisine de la fréquenc 
principale. 
En pratique, cette approximation se traduit en ce qui concerne 
Veffet Rayleigh dû aux vibrations acoustiques, par le dédoublement 
de la raie de diffusion dont l'écart Brillouin est au plus de 0,5 cmt; 
dans la diffusion Raman, due aux vibrations optiques, il y a par 
rapport à la fréquence principale correspondante, un abaissement de 
fréquence de l’ordre de 107*cm-!, donc absolument inobservable({). 
“ Le dénombrement des mouvements par la méthode de Born est 
général. ; 
» Dans le cas des cristaux aromatiques constitués par des molécules 
ayant une individualité bien marquée, il est possible de préciser 
‘davantage et de séparer les mouvements à l’intérieur des molécules, 
de ceux des molécules prises en bloc. Cette façon de faire est d'autant 
plus légitime et commode qu’elle correspond à la réalité expérimen- 
tale qui fait une distinction bien nette entre les raies que l’on retrouve 
dans la molécule sous toutes ses formes physiques, et celles que l’on 
ne rencontre que dans l’état solide où les mouvements de toutes les 
molécules sont cohérentes. 
Soit Z le nombre des molécules dans la maïlle élémentaire ; si l’on 
à à faire à » atomes par molécule, il y a 3(Zn-1) fréquences prin- 
cipales optiques. Elles correspondent d’abord aux $n-6 mouvements 
finis internes d’une molécule, donc à (3n-6)Z mouvements internes 
pour la maille. Il reste donc 6Z-3 mouvements « externes » des 
molécules considérées comme rigides, ceux-ci se décomposant en 


(1) A. Kasnuer. J. Chim. Phys., 1949, 46, 89. 
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3Z mouvements d’oscillations de rotation autour des centres de gravité 
de chaque molécule et en 3-Z3 oscillations de translation le centre de 
gravité de la maille étant immobile. 

Ce dénombrement fait, précisons l'effet des mouvements sur la 
lumière diffusée en considérant l’ellipsoïde de polarisabilité de la 
maille. 

Pour cela nous nous occuperons tout d’abord des molécules consi=" 
dérées comme rigides, en commençant par le cas des translations. | 


B. — Raies externes. 


I. — Oscillations de translation. — Dans quelques cas, rares il est 
vrai, comme l’hexaméthylbenzène, le nombre Z des molécules de la 
maille, se réduit à Z—1. Les considérations précédentes montrent 
qu’il n’y a pas d'oscillations de translation à fréquence optique, les 


déplacements en bloc de toutes les molécules du cristal dans les trois” 


directions privilégiées se traduisant par l'effet Rayleigh. 

Pour les corps que nous avons étudiés, le cas précédent ne se ren- 
contre pas pour le benzène (Z = 4) ni pour le diphényle ou l'anthra= 
cène (Z=—2), ni sans doute pour le diphényléther et le diphényl- 


méthane. Il convient de préciser quelles sont les translations possibles » 


alors, etcomment elles se manifestent en diffusion. Pour cela étudions 
le benzène. 

Les translations dont il s’agit (comme tous les autres mouvements 
d’ailleurs) ne peuvent être, pour l’ensemble des Z molécules, que 
symétriques ou antisymétriques par rapport aux éléments de symétrie 
principaux du groupe fini V, de la maille, soit par exemple ici les 
plans rectangulaires. Elles ne peuvent donc s'effectuer que suivant 
les axes de la maille et doivent satisfaire par ailleurs à la condition 
d’immobilité du centre de gravité de celle-ci. | 


à 


On obtient ainsi, suivant chacun des axes, trois mouvements pos- 


sibles représentés par les figures 28, 29 et 30 où nous avons seuls. 


figuré les centres de gravité des molécules, étant entendu que les. 
orientations de celles-ci restent inchangées. Les termes S et A tradui- 


sent les symétries et antisymétries par rapport aux plans successive- 
ment perpendiculaires aux axes a, b, c et sont suivis de la notation - 


de Placzek. 


On voit donc que toutes les translations possibles sont du type u. 


? , e mn . . “ . L 
I s'ensuit qu’elles sont inactives dans l’effet Raman puisque ne modi- 


fiant pas l’ellipsoïde de réfractivité de la maille. Pour le benzène, où 


il y a absence de moment électrique permanent, ces translations. 
sont aussi inaccessibles en infra-rouge. 


Ge résultat a une portée générale. Chaque fois que nous avons à 
faire à une maille possédant un centre de symétrie coïncidant avec le 


Aa 


CS 
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centre de gravité d’une molécule, les oscillations de translation 
n'apparaissent pas en effet Raman. 

Ceci est le cas de la généralité des substances étudiées jusqu'à 
présent et dont la structure cristalline est connue. Ainsi le paradiiodo- 


® 9 ê ° 


| LE È à 


SSA (Biu) SAS(Bzu) AAA(Aiu) 


Fig. 28. — Oscillations de translation parallèles à a. 


4 : hs f a 


@, O ® oO O 

+ - - + - - 

. + SE + = + + 
SSA (Biu) ASS (Bau) AAA (Au) 

Fig. 29. — Oscillations de translation parallèles à 0. 


(+ en avant, — en arrière du plan de la figure). 


1e j° a ‘ | 
@ fe Ra, NES 4 à 


SAS (Bzu) ASS (Bau) AAA (Au) 


Fig. 30. — Oscillations de translation parallèles à c. 


benzène appartient au groupe V} comme le benzène, et le groupe C, 
très répandu, comprend entre autres, le naphtalène, le diphényle, 
l’anthracène et les paradichloro- et paradibromobenzène. Effective- 
ment, pour aucun de ces corps, il n’a été signalé de raies pouvant 
être attribuées à une translation. 


TEL * hat 


Es 
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I, — Oscillations de rotation (pivotements). — 1° NATURE 27 Caraë= 
TÈRES THÉORIQUES. — La nature de ces oscillations a été précisée par 
Rousset (t). Nous rappellerons brièvement l'essentiel de sa théorie: M 

Molécule unique. — Supposons d’abord le cas d’une moléeule, 
unique et isolée, rigide, son centre de gravité étant fixe, exécutant de 
petits mouvements dans un champ de force fictif, invariable et uni= 
forme. Cette molécule exécute des pivotements autour des axes d’un 
trièdre conjugué à la fois par rapport à l’ellipsoïde d'inertie et celui 
des moments. Ces deux ellipsoïdes coïncident généralement, car les 
forces agissant sur les molécules sont d’origine électrique et tradui 
sent la répartition des charges étre dont la symétrie est law 
même que celle de la répartition des masses. Les axes des pivotements 
sont donc confondus avec les axes de l’ellipsoïde des polarisabilités 


qui traduit l’existence de la relation tensorielle M —|4}F entre le 


momentinduit dans la molécule et le champ inducteur F. Le moment M. | 
rayonnant la lumière diffusée, c’est le comportement de {g] que nous 
aurons à étudier. 
Cette molécule introduite dans le cristal s'oriente sous l'action des 
champs induits par les doublets résiduels de London (ei éventuelle= 
ment les doublets permanents des molécules polaires) ; on mentre” 
qu'écartée de sa position d'équilibre, elle pivote encore autour de ses” 
axes principaux d'inertie. 
Les molécules voisines n’étant pas au repos, les doublets avoisinants 
changent à chaque instant. Mais on sait que les répercussions du 
mouvement de l’une des molécules sur les autres se traduisent pars 
un système d'ondes élastiques calculables en principe par l'introduc- 
tion des termes du couplage du mouvement de l’une des molécules 
sur les autres. Le cas simple d’une file linéaire de deux molécules 
(pour avoir des fréquences optiques) montre que le mouvement de 
chacune des molécules est le même que si cette molécule est placée À 
dans un champ de force invariable, à condition d'ajouter au couple” 
-de rappel qui en résulte un autre couple proportionnel aussi à l’angle” 
d'écart, et traduisant les effets du couplage. 
Mais dans la généralité des cas, il n’est pas possible de supposer 
sans RE one que le tenseur [g] qui caractérise les moments. À 
. induits dans la molécule du cristal, reste le même que pour la molé- k 
cule isolée. | ER 
Si cette simplification se trouve être exceptionnellement satisfai- $ 
sante pour le naphtalène, elle n’a toutefois guère de chances d’ expli: 
quer les phénomènes dans le cas des molécules polaires ou à atomes « 


fortement polarisables, où les interactions intermoléculaires sont très 


nf 1 


k < 
(*) A. Rousser. Ann. de Phys:, 1945, 20, 53 et La diffusion de la lumière » 
par les molécules rigides, Paris, 1947. | 


+ 
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fononcées, sauf dans des structures très particulières amenant des 
mplifications considérables (cas du diiodobenzène 1- -3 où les axes 
> la maille orthorhombique coïncident avec les axes d'inertie des 
olécules). 

Même pour les molécules non polaires, il convient de traiter le cas 
inéral de l’ellipsoïde des polarisabilités déformé, c’est-à-dire dont 
fquation par rapport aux axes de la molécule contient des termes 
ctangles. Comme cette déformation est en général assez faible nous 
imettrons en première approximation qu'on peut conserver comme 
‘es de pivotements les axes principaux d'inertie. 


Calculons alors le moment induit par le champ incident F au cours 
3 pivotements d’une molécule Done Nous en déduirons la lumière 
fusée par la maille. 

Lumière diffusée par le mouvement d’une molécule unique de la 
aille. — Soient U, V, W, les axes d'inertie de cette molécule au 
pos. L'équation de l'ellipsoïde des polarisabilités rapporté aux axes 
3 cette molécule isolée ne contient que des termes carrés de telle 


SE on . « . 
tte que le moment induit M est relié au champ incident lumineux 


— F sin 27xNf, par les relations : 
t: : Mg EE Mv—9,Fy Mo PS 


Par l'introduction de la molécule dans le cristal, la relation M—|4]F 
écrit par trois équations analogues à : 


M = GuuFu + JuvEv + JuwFw où : Ji — Ji 


FU 


Supposons le cristal taillé suivant les axes rectangulaires 1, 2, 3 de 


sIlipsoïde des indices et donnons au vecteur éléctrique cbr HS 


ie direction privilégiée se conservant dans le cristal, par exemple 
irallèle à 1. Il induit sur chacun-des axes de la molécule au repos 


5s moments tels que : 
La 


Bo (Aou + biguv + Giÿuw'F, sin 27N4. 
=; la molécule a pivoté du petit angle 0 autour de U, les cosinus 


recteurs (aa, bibebs, Cicocs) de U, V, W, par rapport à 1, 2, 3 
viennent : ; 


ie V' is 6 


TE 
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et les moments induits sur les axes modifiés U!'=U, V', W' sont : 


Mur = {@igou + (bi + se + (ci — b18)guw]F1 sin 27N4 
My —= | Givu + (bi + c,0 )gvv + (ci — bi 0)7vw F4 sin 2rNt 
M w1 — — CITANT + (bi + C10)Jwv + (ci + b, 0)gww F4 sin 27N/ 


Rapportés aux axes du cristal, les moments sont tels que : 
M; — aiM (bi + C10 )Mv + (ci = b 10)Mwr. 


Si l'angle ô varie périodiquement avec le temps : 0—0, sin 278 
les moments induits précédents peuvent se mettre sous la forme 
M/=M,+M; + M},somme de trois moments dont l'un M: est de le 
| fréquence N de la lumière incidente et les deux autres de mêmk 
amplitude et de fréquences te respectivement égales à N —7 
et N + n. 

Nous ne nous occuperons plus du premier donnant la diffusior 
Rayleigh, et nous ne considérerons plus que l'amplitude commun 
des deux autres responsables de la diffusion Raman stokes et anti 
stokes (si l’on compare, ce que nous ne ferons pas, les intensité: 
totales émises sur les fréquences N + netN — nil faut, bien entendu 
tenir compte du facteur de Boltzmann, c'est-à-dire du peuplement de: 
niveaux initiaux). 

Pour rappeler que les moments M; sont excités par un vecteur élec 
trique F; parallèle à l'axe, nous affecterons leur amplitude T; d'u 
deuxième indice j, soit T;; et nous n’écrirons plus l'amplitude 6, di 
pivotement, On obtient ainsi : | 


Die [2@iCi9 uv = 2410iQuw <F 201Ci(9vv + Iww) 16 24vw(Ci Me b?)] $ 
Ta — (GA + Codi)Quv — (bide + brai)guw 
+ (bacs + bica)(qvv — ww) + 2(C20: — b 1 
Tai = [(cias + Cati)quv — (bas + bai) guw 
+ (dics + 0301 )(J vx — Gww) + 26301 — D PE 
On obtiendra, après un calcul analogue, le tableau que l’on vérifier: 
être symétrique des T;; et qui est le tenseur dérivé des polarisabilité 
de la maille, compte tenu d’une seule molécule. | 
Plus brièvement pour passer de T;, à Ti, ou Tys, de Toy à Too ou Ta 
de T;3 à To, ou T:3, il suffit, dans chacun des produits de deux cosinu 
directeurs des expressions précédentes, de remplacer la lettre l 
indice 1 (ou une seule des deux le cas échéant) par la même lettre 
indice 2 ou 3. On aura ainsi par exemple : 


Ti — [(C3Q2 + Coa3)Juy — (b3Q2 + ba3)Juw à 
+ (b:cs + bscoN Gr — Iww) + 2(c2c3 — b:b3)g vw 

Pour avoir les termes tensoriels correspondants aux pivotement 
d'angle + et 4 autour de V ou W, on fera, à partir des termes relatif 


au pivotement autour de U, une Dérhutation circulaire des a, b,ce 
des indices des g. 
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Ainsi T», pour le pivotement autour de V s’écrira : 


Ta — [(@ib2+ @bi)gvw (ciba Sr Cabi)Q vu 
an (13 2 Ca 9 ww — uv) a 2(@a1 a CaC1)gwul]: 


On remarquera que ces termes tensoriels sont accessibles par voie 
expérimentale, ce qui justifie a posteriori notre façon expérimentale 
de procéder en isolant chaque fois un vecteur électrique incident 
parallèle à un axe 1, 2, 3 se conservant dans le cristal eten séparant 
les deux vecteurs diffusés ; les termes observésétant des intensités, sont 
donc liés à un coefficient de proportionvalité (1/4 6) près, aux (T,;}°. 


Lumière diffusée par le mouvement de toutes les molécules de la 
maille. — Comme nous l’avons vu, rarement on a à faire à une seule. 


molécule par maille. 


Dans les autres cas, on pourrait refaire les calculs précédents pour : 


toutes les molécules de la maille ; il est plus simple et plus général, 
les molécules se déduisant les unes des autres par les opérations de 
symétrie du groupe fini, de déterminer les tenseurs relatifs aux diffé- 
reates molécules à partir de l’un d’entre eux en lui appliquant ces 
mêmes opérations de symétrie. 


Pour faire la somme des résultats obtenus il faut tenir compte du 


fait que les mouvements des molécules sont cohérents, ce qui impose 
l’addition des tenseurs d'amplitude, les mouvements d'ensemble de 
‘la maille ne pouvant être que symétriques ou antisymétriques. 

Cela nous conduit à préciser les cas qui nous intéressent. 


Maille monoclinique. — Pour cette maille où les molécules homo- 


« logues sont par paires, la deuxième molécule se déduit de la première 


par une symétrie (en général avec glissement) par rapport à un plan 


* normal à l’axe binaire 2. On passe donc du tenseur (1) relatif à la pre- 


 mière molécule au tenseur (2) correspondant à la deuxième en chan- 


geant de signe les termes où l'indice 2 figure une fois. Ainsi : 


Ti: Tie Tis Ti, — T2 Tis 
To; To Tee (1) donne : — T:1 T2 rss Ts (2) 
Tai Tao Ts Ta THE T32 Ts 


Comme nous l’avons vu ces termes contiennent l’amplitude du 


 pivotement correspondant. Donc suivant que les deux molécules envi- 


sagées exécutent leur pivotement en phase ou en opposition de phase. 


autour d’un même axe, les tenseurs (1) et (2) s'ajoutent ou se retran- 
 chent pour donner à un facteur près les tenseurs d’amplitudes 


-ftit DRE, 


complémentaires 
AA DU AUANENNT dy FT 0 
0 T2 Le) (3) Toi Oo Tes (4) 
Tyi0 Ass OF 70 
(S) (A) 


(3) et (4) relatifs à la maille. 
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Mailles terbinaires. — Ces considérations se compliquent un peu 
du fait de l'augmentation à trois du nombre des éléments de symé- 
tie principaux et de la présence de quatre molécules homologues 
comme c’est le cas pour le benzène, pour lequel nous ferons le 
raisonnement quoique les résultats soient absolument généraux. 

La molécule II se déduisant de I (fig. 5) par symétrie par rapport 
au plan de direction (1, o, o) son tenseur (5) est obtenu à partir de la 
orme générale (1) par le changement de signe des termes où 
l'indice 1 figure une fois ; on obtient de même les tenseurs (6) et (7) 
relatifs aux molécules III et IV : | 


Ts — Te —Ty Ti —Ti Ts 
— To, T5y T3 (5) — TA Too —T:3 (6) 
—- Tai Tes T3 Ts — Ty Tes 158 


Ti To —T;; 
To: Te —T: (7) 


Ts: En) T3 a T3 


Or les combinaisons possibles des pivotements sont exclusivement 
des types SAA, ASA, AAS et SSS pour respecter le type g (symétrie 
par rapport au centre) (voir fig. 31, par exemple). 

On obtient donc, pour la maille, les tenseurs d’amplitudes de la 
forme suivante qui se rattachent aux données générales de symétrie” 


(Placzek) : 


T 0 0 ] 
type SSS de Ts Toutes les molécules pivo- 


OU tent en phase. 

o o 0 | I en phase avec Il, et en 

type SAA oo 0 TS opposition de phase avec 
O He O III et EVE 


type AS AS TOME opposition de phase avec 
Ti (e] (e Lee 


ua TE I en phase avec HI et en 


. AA LE AT Î en phase avec IV et en 
(VDS AASONTANNTS 0 _ opposition de phase avec 
of SAN EMIT de th 


_Remarquons, ces séparations étant évidemment obtenues pour les : 
pivotements autour de chacun des trois axes, qu’on obtient 12 tenseurs, + 
ce qui correspond bien aux 3Z oscillations de rotation dont nou 
avions déjà fait le décompte. : 

Ces séparations de tenseurs ont effectivement une signification 
expérimentale concrète. En effet, l'énergie potentielle de pivotement 


S 


D Mr PES 
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e la molécule isolée dans la maille est de la forme Vo(8, o, Ÿ). Par 
effet du mouvement des autres molécules, mouvements caractérisés 
ar rapport au mouvement de la première par des types de symétrie 
en définis, il faut ajouter au terme V, un terme d'énergie de cou- 
lage V:(0, 9, L) dont il est bien évident qu'il dépend des types consi- 
érés. Si les variations de-V, d’un type à l'autre, sont d’un ordre de 
randeur suffisant par rapport à la valeur moyenne de l'énergie 
optentielle totale, cela se traduit par une séparation des raies dont 
3s polarisations répondront aux caractères précédents. 

S'il n’y à pas séparation des differentes raies, cela veut dire simple- 
ent que ie pouvoir de résolution employé n’est pas suffisant et la 
aie unique observée aura des caractères de polarisation répondant à 
1somme des divers tenseurs composants, donc aussi au tenseur 
énéral ({). 

Donc, si la structure du cristal est connue, l’attribution des raïes 
bservé.s aux différents pivotements est possible en général, par la 
ëgmparaison des tableaux expérimentaux aux tenseurs théoriques 
intensité, sauf si toutefois les tenseurs se trouvent être très sem- 
lables, ce qui n’est pas le cas habituel. 

Autre méthode d'attribution des fréquences. — S'il n’y a pas de 
aison de croire qu’au point de vue des couples de rappel des diffé- 
ents pivotements, le cristal envisagé soit très anisotrope (cas des 
1olécules polaires) les produits 1*? du carré d’une fréquence par le 
ioment d'inertie par rapport à l'axe présumé du pivotement (donc les 
ouples de rappel à un coefficient près), doivent rester du même 
rdre en passant d’un axe à l’autre. 
» L'expérience confirme assez bien cette possibilité de classement qui 
iisse toutefois bien des-indéterminations même daus le cas où l’iso: 
ropie du champ de forces est suffisante. 

Interaction d'oscillations de rotation et de translation. — La. 
éparation que nous avons faite en oscillations de rotation et detrans- 
tion est certes commode, mais parfois non rigoureuse et elle néces- 
te une justification. | 

- C’est précisément par le couplage entre ces deux sortes d’oscillations 
ue Giullotto et Olivelli ont récemment rendu compte de l'existence 
e deux raies de basse fréquence observées dans le spectre de diffu- 
ion de la calcite et du nitrate de sodium (?) : une oscillation de 
‘anslation inactive en diffusion et du type E, engendre par la dissy- 
iétrie du champ de force qu'elle crée une oscillation de rotation du 
ème type. Il en résulte un dédoublement de la raie traduisant le 
ivotement E, actif en diffusion. 

Fréquemment, on pourrait, à première vue, s'attendre à des inter- 


(1) A. KasrLer. C. R., 1944, 249, 167. 
(2) L. Guuorro et G. Ouiveuur. J. Chem. Phys., 1948, 16, 555. 
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b 
actions de ce genre. Mais, comme l’a remarqué Kastler (), le seull 
classement rigoureux des oscillations reste celui imposé par leurs: 
caractères de symétrie, la subdivision en oscillations de translation eti 
de pivotement n'étant pas idéale comme le prouvent les cas de la 
calcite et du nitrate de sodium. 

Or, précisément, nous-avons montré que dans la généralité des cas 
du domaine aromatique, on trouve dans la maille un centre de symé» 
trie confondu avec le centre de la molécule; les translations sont 
donc du type u et les pivotements du type g. Les pivotements appas 
raissent alors à l’état pur comme des oscillations réelles. 


Il nous reste à confronter les applications des considérations précé- 
dentes avec les résultats obtenus pour les différents corps étudiés. 


20 BENzÈNE. — Caractères et identifications des pivotements. = 
La symétrie de la molécule dans la maille fixe sans ambiguïté (fig. 5) 
les axes U, V, W autour desquels se font les pivotements, U étant 
confondu avec b (ou 2) pour la molécule r. Le nombre des molécules 
étant de 4 dans la maille, nous avons, pour l’ensemble de celle-ci et 
pour chacun des axes, quatre pivotements distincts, schématisés sur 
les figures 31, 32 et 33. 

Ces différents types de mouvements correspondent pour chacun 
des axes de pivotements aux décompositions obtenues page 457 pour 
le tenseur général (1). 

Calculons les tenseurs à l’aide du tableau d. cosinus directeurs 
des axes U, V, W de la molécule (p. 410) en remarquant que l’axe U 
coïncidant avec l'axe binaire b(2) de la maille, on à guy — Juw — 0% 5 
par ailleurs on a : gg, —=g,—2gw(?) pour la PARA LS LA isolée ce qui 
entraîne Quu > Jww et Jwv >> Jww pour la molécule dans la maille. 

Il vient alors les tenseurs d'intensité suivants : 


Pivotement autour de U : 
: [(gvv—gww)sin 20 —2gvwcos28]? o [(Jvv—Jww) COS 20 +29 vwsin 20° 
HER 0 0 0 
[(Jvy—Jww)cos 20 +27vwsin 2ù |? O [(Jvv— ww) sin 20—29 vw COS 20 |' 
Pivotement autour de \ : 


% [(Juu— ww) cos +grwsind® . o 
[gur—gww)cos + gvw sin à}? 0 [(Juu— ww) sin Ô—gyw cos Ô 2 
à [(guu—gww)sin D —gvw cos à]? o 


aveb; sin 20 — 0,983 COS 20 — 0,175. 


(1) A. Kasrzer. C. R., 1048, 227, 1024. 
(2) H. A. STUART. Molekülstruktur, Berlin, 1934, 226. 
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La forme de ces tenseurs concorde remarquablement avec les 
ibleaux expérimentaux relevés respectivement pour les raies à 63 et 
05 cm’. On remarque en outre, que le très faible dédoublement 
gnalé pour le pivotement autour de U correspond aux couplages SSS 


#2 
g D 
A 


SSS (A1g) SAA (B3g) ASA (B2g) AAS (B:g) 


Fig. 31. — Pivotement autour de U. 


Po % % 


c R2 se 
(ee) © © 
SSS (Ag) SAA (Bag) AAS (Big) 
Fig. 32. — Pivotement autour de V 


ses flèches expriment le sens du mouvement de la partie des molécules 
en avant de la figure). 


Fig. 33. — Pivotement autour de W 


2es signes + et — représentent des mouvements en avant’et en arrière). 


| ASA ; les autres, de même que les couplages SSS et ASA pour le 
ivotement autour de V, n’apparaissent pas. 

Ces résultats comparés à l'examen des figures 31 et 32 montrent 
ue les raies absentes correspondent aux mouvements où les molé- 
ules d’un même plan bc sont en opposition de phase. Ces mouve- 
1ents n'existent donc pas, ce qui confirme le rôle identique de ces 
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molécules, donc la confusion des axes U et b. Dans la plus petite 
maille possible il n’y a que 2 molécules d'orientation ô et — à et de 
symétrie C ce dont nous tiendrons compte désormais. 

Il faut remarquer que malgré le passage de Z=—4 à Z=2 les 
résultats généraux obtenus pour la forme des tenseurs du eristai 
subsistent intégralement en n’envisageant que les seuls mouvements 
possibles. Chacune des deux nouvelles molécules considérées joue en 
effet le rôle de 2 molécules de la maille double puisqu'en effectuant 
les opérations de symétrie elle se retrouve deux fois et est ainsi 
affectée à la fois à deux des tenseurs {1}, (5),(6) et (3) (p. 457 et 458): 

En revenant aux raies observées si l’on considère leurs intensités 
on devrait, semble-t-il. pouvoir en déduire que g, est important, 
puisque dans le terme L;; de grande intensité, le coefficient de 
(Yvv — Jww) est très faible. Comme on a grossièrement I; — 2144, il 
vient vw = 1/2 Jvv — Jww) OÙ Jvw —=—0,8(Jvv — ww) Suivant le 
signe adopté. 

Pour la raie 100 cm! où l’on a approximativement l;, — 2145 # 
vient, comme seule solution acceptable : 


vw = —0,45(Juu — Jww). 


Ces résultats ne sont pas très concordants entre eux car la diffé: 
rence {vy — Quu est certainement faible. On retrouve donc dans unt 
plus faible mesure, les difficultés déjà signalées pour le naphtalène (‘} 

Nous avons supposé dans ces raisonnements, que les amplitude 
des mouvements autour d’un même axe, sont les mêmes. En fait, of 
peut penser que l’amplitude du mouvement B:, autour de Uest supé 
rieure à celle du type A;,, qui est davantage gêné ; ainsi l'important 
du terme gvw diminue par rapport à ÿvv— gww; les mêmes considé 
rations pour la raie r05 cmt donnent pour | gvw | une augmentatiot 
par rapport à la valeur trouvée, donc une variation dans le sen: 
satisfaisant. 

Il n'en reste pas moins que si on peut expliquer ainsi qualitative 
ment ces difficultés,.les différences d'amplitude en question ne peu 
vent être que très petites, les fréquences correspondantes étant extré 
mement voisines. 

Mouvements d'axe W. — Les deux raies restantes 35 et 6g em= 
ne peuvent plus provenir que du mouvement autour du troisièm 
axe W, perpendiculaire au plan de la molécule. 

Leurs fréquences suggèrent immédiatement la possibilité d’anhaï 
monicité. Mais cette hypothèse déjà difficile à soutenir à cause de 
intensités du même ordre se voit infirmée par les résultats de 


mesures à basse température où le rapport 1 à 2 des fréquences n 
“subsiste pas. 


(*) H. Borreux. Diplôme d'Etudes Supérieures, Paris, 1943. 
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Elles proviennent donc des deux seuls types possibles de mouve- 
ments autour de W (fig. 33) où les molécules de même orientation 
sont en phase. . 

Quant à la raie très faible à 105 cm", elle est sans doute le 
résultat de la combinaison des deux autres. Sa faible intensité n’a 
pas permis de suivre son comportement à basse température. 

Il est tentant d'attribuer les deux raies intenses à une rotation 
complète des molécules autour de l'axe W. Mais l'augmentation des 
fréquences par abaissement de température ne plaide pas en faveur 
de cette hypothèse; par ailleurs, la rotation complète autour de 
l’axe W ne devrait pas laisser la possibilité des pivotements autour 
de U et V, comme cela est le cas pour le nitrate de sodium au-dessus 
de son point de transition (!). Or ces pivotements apparaissent encore 
pour les températures les plus proches de la fusion dé sorte que l’hy- 
pothèse de la rotation est à rejeter. 

Nous supposerons donc que nous avons affaire à des pivotements 
d'angle fini à. 

Ces raies 35 et 69 cm! ont des caractères qui ne répondent pas. 
aux résultats de la théorie générale, puisque leurs tableaux d’inten- 
sité sont les mêmes. Si l’ellipsoïde des polarisabilités de la mo'écule 
restait de révolution au cours de l'introduction dans la maïlle (c’est- 
à-dire y; —0 avec j <1et Juu —ÿwvv) les pivotements de la molécule 
autour de W ne devraient pas se manifester ; comme on peut admettre 
que les déformations résultant de l'entrée de la molécule dans la 
“maille restent limitées, on devrait avoir des raies de faible intensité 
et de tenseur global : | 


o [(gvv— Juu)sinô Egrwcos à? 0 


2 


([Y7vv — Juu) Sin Ô— vw cos à] 0 [(gvv— uv) cos à + gvwsin à ? 


È [(gvv=—Quu) cos 5 + Jww sind}? 0 


«ce qui de toute évidence ne concorde pas avec les résultats expéri- 
mentaux où seul le terme I, est fort. 

11 faut donc admettre que ce pivotement d’axe W s'accompagne 
d’une déformation intense entraînant un changement #:, considérable 
de la polarisabilité dans la direction de lP’axe U commun à toutes 
les molécules et ne se traduisant que par l'excitation parallèle au 
même axe. Cette hypothèse semble d'autant plus valable que la mobi- 
lité des électrons x du noyau aromatique est considérable dans le 
‘plan de la molécule, ce quise traduit dans d’autres domaines : c'est 
elle qui explique, en particulier, le diamagnétisme anormal des 


(1) C. Vassas-Duuisson. Jourr. de Phys. et Rad. 1948. 9, gr. 
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molécules aromatiques (1) et la facilité d'excitation de la molécule 
de benzène (?). 

Cette déformation étant la même pour les pivotements d'angle 
+ d et — Ÿ, à cause de la symétrie de la molécule dans la maille, #» 
variera comme d# de sorte que la fréquence émise sera le double de 
la fréquence mécanique du pivotement. À 

En outre, les tenseurs de chacune des molécules de la maille ne 
contenant alors que {à restent donc les mêmes quels que soient les 
types de mouvement et sont toujours respectivement des formes (1), 
(5),(6) et(7) (p.457 et 458). Les tenseurs relatifs à la maille s’obtesant 
pour tous les types de mouvements par addition en phase de (1), (5), 

(6) et (7), sont toujours du type tota- 
biges molécules hachurées sont de + lement symétrique SSS (p- 458). 


& en avant du plan et inclinéesde -8 Autrement dit, les caractères de 
polarisation pour les différents types 
de mouvements de la maille sont les. 

mêmes dans le cas du pivotement 
100 He 16 


d'angle & autour de l'axe W et tra- 
duisent le fait que seuls les termes 
He Û carrés sont différents de zéro. On 
retrouve bien ainsi les caractères 
expérimentaux présentés par les 
raies 35 et 69 cm—! dont la surpre- 


H, H nante intensité est expliquée aussi 
Ho par le caractère intense de toutes les 
oscillations de type totalement symé- 

Fig. 34. trique. 


On pourrait évidemment attribuer 
aussi ces raies 35 et 69 cm! aux harmoniques, actifs en diffusion, 
d’oscillations de translation. Mais on ne voit pas, alors, pourquoi 
toutes ces translations n’apparaîtraient pas, ni pourquoi celles qui 
apparaissent seraient si intenses. Nous nous en tiendrons donc à 
l'explication précédente d'autant plus qu'elle est confirmée par les 
considérations qui suivent. 

Forces de couplage. — IL nous reste à préciser quelles sont les 
actions de couplage donnant le dédoublement 38-69 cm. 

Pour cela nous remarquons que dans la configuration cristalline 
du benzène, donnée figure 5, les atomes les plus voisins d’une molé- 
. cule à l’autre sont exclusivement les hydrogènes. Par ailleurs nous. 

n'avons à tenir compte que des molécules d’orientations différentes | 
dont seules les distances entre atomes sont susceptibles de changer 
au cours des mouvements réels. Les distances les plus réduites sont 


(:) F. Lonnox. J. de Phys. et Rad., 1937, 8, 397. 
(?) Y: GarrorTa. Colloque des spectres moléculaires, Paris, 1947. 
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les que Hoi (fig. 34) et nous ne tiendrons compte que des forces 
exerçant entre ces seuls couples d’atomes, leur distance se trouvant 
tre de 2,5 À — D. 

Considérons alors d’abord les mouvements respectifs possibles 
our les pivotement des molécules I et {l autour de W. 

Dans le mouvement SAA (fig. 33) on remarque, et le caleul le 
érifie, que la distance HHin ne varie pas, alors qu'au contraire 
ans le mouvement AAS sa variation est considérable. Le calcul 
onne dans ce cas, pour la valeur absolue qui seule nous intéresse : 


Ch —=3,44 À rad. 


En supposant que l’angle 4 reste faible, il s’exercera entre les deux 
tomes en question une force proportionnelle à l'angle d'écart qui 
Ke par rapport à l'axe W de la molécule I, un couple dont la 
leur est donnée par un calcul élémentaire : 


RE ee : ! re AD 
—[—R co: a cos (HaHin, b) + R sin à sin à cos (Han, UT ke 


w 
ù 


e la forme : 


R— 2,5 À rayon exinscrit à l’hexagone des hydrogènes. 

a — 27/12. 

k : constante de force. 

Or, les trois molécules aux autres coins de la maille élémentaire et 
ans le plan c —0 exercent des couples dans le même sens, de telle 
2rte que l'action totale du couplage se traduit par le couple : 


3,7 ro ip, CONS: 


Les hydrogènes H;rHan les plus voisins des molécules IT et III (et 
ussi [ et IV pour les atomes analogues) sont déjà à une distance de 
À ce qui divise par 3 les forces s’exerçant entre eux ; en outre, les 
ariations de leur distance sont très sensiblement les mêmes dans les 
iouvements symétriques et antisymétriques.. Les interactions entre 
s atomes de carbone d’une molécule et d'hydrogène d’une autre, 
nt donc très faibles aussi puisque ce sont précisément ceux qui cor- 
spondent à Hir et Han qui sont les plus proches. 

On peut donc conclure que les différences considérables en passant 
üù mouvement S au mouvement À, des forces de couplage entre les 
olécules telles que I et IL et essentiellement entre les atomes 
1 et Hin sont à l’origine du dédoublement 35-69 cmt (les inter 
tions entre Hs et Hin et les atomes analogues, distants de 3,1 À 


r 
onnent des effets de couplage réduits, de l’ordre de moe 


nn. de Phys., 12e Série, t. 6 (Mai-Juin 1951). 30 
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Ceci nous permet de calculer la constante k. En effet, à la fré 
quence v— 35 cm! correspond la fréquence de pivotement v/2. L 
moment d'inertie [y étant Iwy—310.10-*° C. G. S., le couple di 
rappel qui lui correspond est : \ 


ÿ 
Cw—4r? Lyc? avec C—3.10!° 


soit : So, Mio 20 GT. 


: 6 . 
Quant à la fréquence de pivotement . cm-*, elle provient de lac! 


tion conjuguée des couples GC et l'w. 


- Alors : PEACE TI D TON 
d’où : lues 600 10727 ROUE 
donc : k—{.10? dynes/cm, 


Rappelons à titre de comparaison que la constante de force centrale 
des liaisons de valence est de l’ordre de 10° dynes/cm. : 
Examinons maintenant l'effet des variations des forces entre le: 
hydrogènes les plus voisins dans le cas des pivotements d'angle 6 etu 
autour de Uet V. Nous n'avons également qu'à nous préoccuper de: 
interactions entre les molécules I et II puisque les mouvements rela 
tifs des molécules I et III et II et IV ne changent pas (fig. 30) et que le: 
distances des molécules IT et IIT sont plus grandes. | 
Entre les hydrogènes déjà considérés des molécules 1 et EE, 


0 — 1:26 À Jrad. dans le type A,, e 


nulle dans le type B:, comme on le vérifie aisément. 


Dans le premier type on a donc un couple supplémentaire dont 
constante est : | 


NAN à 2 dD 
variation de distance est (%) 


Fr 3,19. 1010 4 —156,25. ro—19 = C'GS. 


. . RC (EC 
puisque cette fois r = R cos x cos à cos (Ha Hin, @). 

Le couple moyen de la raie produite par le pivotement autour de 
étant, avec I5 — 155.104, C5 —2,2.10-t?, on calcule pour cette rai 
v—63 cm, uu dédoublement Ay/y — 3 o/o soit Ay— 2 em: | 
plus grande des fréquences étant attribuable au type A;,. C’est préci 
sément le résultat obtenu sur nos clichés, l’observation du très faibl 
dédoublement étant permise ici par la séparation des termes I, 
et l31. | 

: Etudions enfin le cas du pivotement d'angle + autour de l’axe V 
Ici encore, et pour la même raison que précédemment, nous pouvom 
nous borner à l’interaction entre les molécules I et II. 
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. Dans le mouvement By wous avons la variation de distance 


faD Ve) 
bol — 0,73 A/rad. alors. que dans le type B, cette expression: est 
nulle. 


Com = RUE] 5S 1 
. Comme r —R sin « cos à cos (HE, a), le couple total d’inter- 
action pour la molécule If est pour ce mouvement : 


EMOR EE 1070 > 101€ 


Son effet sur la fréquence moyenne y — 105 cm—t à laquelle corres- 
pond le couple C; —6,1.r0—? est un dédoublement tel que 
Ay/v — 0,5 o/o évidemment inobservable. 

L'examen approfondi de la structure du cristal nous donne donc 
des résultats satisfaisants pour l’interpré- 
tation des dédoublements. Cela n’est 
d'ailleurs possible que grâce à la structure 
se prêtant particulièrement. bien aux 
approximations faites, les interactions 
ayant lreu essentiellement entre deux molé- 
£ules et leurs analogues etétant prononcées 
Surtout pour un pivotement. 

. On peut noter que le fait d’avoir schéma- 
tisé à outrance en ne considérant que les 
atomes d'hydrogène se justifie en remar- 
quant que les carbones intervenant le plus 
dans les mouvements relatifs étudiés sont 
éeux qui correspondent aux hydrogènes Fig. 35. 
envisagés. Rien ne nous empêche alors de 
remplacer ces hydrogènes par le centre des 
forces appliquées à la fois sur l'hydrogène et le carbone, ce centre de 


eHo GPA | A5 


force se trouvant bien entendu sur le même rayon moléculaire que 


Fhydrogène considéré. Nos conclusions ne sont donc pas sensible- 
ment modifiées. 

* Nous avons utilisé comme schéma de structure, celur donné par Cox 
dans la figure principale de son mémoire. Cet auteur ne justifie bas 
son choix entre cette structure et une autre schématisée figure 35, 
compatible également avec la symétrie de la maille et où les molécules 
de benzène auraieut tourné de 30 autour de leur axe W. 

. Cette deuxième disposition est aussi en accord avec nos mesures de 
polarisation, les axes U, V, W ayant toujours la même disposition 
par rapport à a, b, c (ou r, 2, 3). 

- Elle est pourtant peu probable, les distances des atomes les plus 
voisins H:Ëbn et Han n'étant plus respectivement que de >,16 À ef 


; a . LÉ . 
2,25 À au lieu de.2,5 À dans le premier cas. 
Par ailleurs, les interactions entre. les différents hydrogènes ne se 


LE et Es av 
F sis rat 


Ar 
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limitent plus pratiquement au pivotement autour de W. En partant: 
des mêmes hypothèses, les calculs précédents refaits dans ce deuxième 
cas, donnent des dédoublements d’environ 6 cmt et 15 cm-! pour: 
les raies 63 et 105 cm! respectivement, en désaccord manifeste avec: 
l'expérience. 

Fréquences de pivotement dans le champ intermoléculaire modifié: 
— Comme l’on pouvait s’y attendre, la contraction de la maille cris- 
talline par refroidissement, provoque une augmentation des fréquens, 
ces comme cela a déjà été observé pour des dihalogénobenzènes (°}: | 

La finesse des raies croît également de façon nette. 

On remarque que l’augmentation des fréquences est surtout consi= 
dérable entre o° et — 350 et qu’elle est beaucoup plus rapide pour les 
raies de pivotement autour de W, ce qui augmente encore le caractère 
original de ces raies. 

La contraction du cristal affecte essentiellement le couple GC. En 


effet, puisque les moments d'inertie des molécules ne changent pas, la 


nouvelle valeur de Cw à — 75° est Cy = 2,2 Cw. 

Pour l'y on obtient y —1,25 l'y, ce qui montre que la constante Æ 
(ou F) varie sensiblement comme Cy et Cy. 

La raison essentielle de l’augmentation des fréquences devraït 
provenir de la variation de l’énergie d'interaction a/rf qui caractérise 
le champ de force intermoléculaire (formule de dispersion de London): 
Le coefficient de dilatation du benzène solide n’est pas connu, maisil 


est sans doute supérieur à celui du naphtalène (3 107). Pour 
0 


un refroidissement de — 75° on devrait avoir pour ce dernier une 
augmentation relative au couple agissant de 5 0/0, donc peut-être du 
double pour le benzène. Or on relève des valeurs de 20 à 30 0/0 sans 
parler du cas de CG. : 

C’est que nous n'avons pas tenu compte de la variation dissymé- 
trique de la largeur des raies. La diminution de largeur est due au 
peuplement moins dense des niveaux supérieurs de vibrations à basse 
température. Or l'oscillateur n'étant harmonique qu’en première 
approximation, ces niveaux ne sont pas équidistants et les différences 
de distances sont au moins partiellement à l’origine de la largeur des 
raies observées (s’il n’y avait pas d’autre cause d’élargissement, les 
raies devraient, ce qui n’est pas le cas, être d’autant plus larges que 


leurs fréquences sont plus réduites, et surtout se terminer de façon 


nette du côté des grandes fréquences Raman correspondant aux 
niveaux les plus bas et dont la distance est la plus grande). Compte 
non tenu du rapprochement des molécules, le refroidissement doit 
donc se manifester par une diminution de largeur des raies, le côté 
des grandes fréquences Raman étant fixe. Autrement dit, on doit 


() M. Vuxs. Acta Phys. Chim. U. R.S. S., 1937, 6, 11. 
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abserver une augmentation des fréquences pour le centre des raies. 


Get effet est difficile à chiffrer et on ne peut obtenir des résultats sûrs 
provenant du seul fait de la contraction. ; 

Nous avons donc cherché à obtenir un cliché du benzène cristallisé 
* haute pression où seuls interviennent les rapprochements des 
molécules. 

À 720 atm. (et à 16°) où la contraction est telle que Ar/r 48.10-?, 
bn a respectivement pour Ci et Cv des augmentations «ie 7 et 10 0/0 
nviron. Appliquant la formule de London, on voit que la variation 


Ar : , : 
Balculée 7 — — 6 0/0 est en bon accord avec les résultats trouvés qui 


me sont qu approximatifs, compte tenu des difficultés de mesure. 

En fait, l'augmentation vraie Av de la fréquence avec la pression est 
légèrement supérieure à celle que nous avons donnée et qui est 
faiblement compensée par le changement de température. 


30 Dipnényze. — Nous avons fixé les axes de pivotements U, V, W 
au cours de notre étude de la structure. 

Les résultats expérimentaux nous ont montré l’existence de quatre 
‘aies, se groupant en deux couples à tenseurs d'intensité complémen- 
taires. Nous en déduisons donc que | 
le pivotement autour de l’un des axes V V 


ae se manifeste pas. 
L'examen de la maille et des posi- CH Ü 


tions moléculaires ne nous permet 
pas, comme pour le benzène, de pré- Fig. 36. 
siser la forme de l’ellipsoïde de pola- 
cisabilité de la molécule dans la 
maille : en elfet, aucun des axes U, V, W ne coïncide avec l'axe 
binaire b du cristal. Les g;; sont donc a priori différents de zéro 
quoique certainement plus faibles que les gx. Pour ces derniers on a 
“ertainement gyv >> ww et Juu > ww puisque la molécule est formée 
par deux noyaux benzéniques. De 

Il est possible d’avoir un ordre de grandeur des polarisabilités 
principales gx à partir des valeurs connues pour le benzène et le 
oluène (1) (fig. 36). 


Ce CH:CH; 
ÉANERES 123 156 
C'ÉPAERENT 123 Lo 
Tw: . . 63 79 


Pour cela nous considérerons le diphényle comme le résultat 
ipproché de la superposition de ces deux molécules, les actions réci- 


(*) H. A. Sruanr. Molekulstruktur, Berlin, 1934, 226. 
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[U 


proques des noyaux dans le diphényle étant à peu près compensées 
par l'addition du groupe CH; supplénrentaire. 
On aura donc, pour les g;; des valeurs proportionnelles à : 


Juu — 280 gvv = 260 Iww = 140. 


Or, comme nous l’avons vu, c’est la différence g;— g;; qui inter= 
vient principalement dans la diffusion des raies provenant du pivote= 
ment autour de l’axe d’ordre k. On peut donc prévoir que le pivotes= 
ment autour de l’axe W n'apparaît pas puisque les termes principaux 
ne donnent, pour une amplitude du même ordre, qu'une intensité de 
plusieurs dizaines de fois inférieures aux intensités émises par les 
autres pivotements. 

Le calcul des tenseurs va nous donner des arguments supplémen- 
taires pour cette attribution. 

En appliquant les formules générales du début du chapitre, on 
obtient avec les orientations moléculaires déjà précisées les ten- 
seurs (1), (2) et (3) représentés page 471. 

Le premier d’entre eux, par les pivotements autour de U, se 
dédouble en 2 tenseurs (4) et (5) (p. 70) de type S et À auxquels les 
polarisations et les intensités des raies observées respectivement en 
90 et 85 cm! correspondent remarquablement. {l se confirme aussi 
que l'importance des termes rectangles g;; est certainement faible. 

Pour le pivotement autour de V on obtient les tenseurs théoriques! 
d'intensité : 


[o,88quv ie 1,48Quw]? 0 10,86(Juu Fe gww)—0,529vw lt 
0 [0,579 vw — 0,879ux l? 0 
Lo,86gou—gww)—0,52gvw% 0 LJiw 
et 
0 — 0,4 79uv + 0,88Quw 0 
— 0,47uv + 0,88Guw 0 0,86gvw + 0,52(gu0— ww) 
| (o) 0,867 vw Sr 0,92(Juu — Jww) (e) 


Le terme très faible I étant mis à part 1l y a ici encore une 
concordance excellente avec les résultats expérimentaux relevés pour 
les raies 54 et 45 cm—!. On note toujours la prépondérance des termes 
où figurent les g;; et la très faible intensité des termes où n'appa- 
raissent que des différences des g;; qui sont donc certainement tous 
du même signe. Quant à l'importance du terme I il s'explique aisé- 
ment par le fort coefficient de guw. | 

Le pivotement autour de W we se manifeste donc pas. Nous avons 
montré que les termes principaux du tenseur théorique étaient très 
faibles ; 1l faut admettre de plus une amplitude faible de ce mouve- 
ment pour lequel devraient autrement apparaître les termes 1;, et ss, 
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à moins qu'il n'y ait coïncidence fortuite-avec la raie 54 cmt ce qui 
est d'autant plus possible que I Ir. À 

Il n’est plus possible ici de déterminer, ne serait-ce qu’un ordre de 
grandeur des forces de couplages s’exerçant entre les deux molécules M 
de la maille. En effet, le modèle de la structure montre immédiate M 
ment que les interactions principales ne se limitent pas à quelques 


atomes bien définis mais intéressent la quasi-totalité des molécules. M 


40 DipményLéTaer. — Cette molécule polaire est la seule qui ait 
été étudiée complètement au point de vue des polarisations ; du seul 
fait des interactions certainement intenses du mouvement des molé- 
cules les unes sur les autres, on peut s'attendre à des difficultés, sauf 
peut-être en ce qui concerne le pivotement autour de V qui laisse lé 
moment électrique inchangé (fig. 37). 4 

Quoique le manque de données structurales ne permette pas d'aller M 
très loin dans l'explication des résultats expérimentaux, 1l faut 
remarquer que les dédoublements que 
l’on observe pour les couples de raies M 
22-37 cm! et 96-105 cm-!ne correspon- 4 
dent en aucune façon aux caractères 
types de polarisation que l’on est en 
droit d'attendre des systèmes mono- 
clinique ou orthorhombique (dont le 
diphénÿl-éther fait certainementpartie)." 

Les polarisations complémentaires 
que l'on observe permettent néanmoins d'affirmer que chacune de ces 
paires provient d un pivotement autour d'un axe déterminé. Si l'on … 
peut admettre que les axes de pivotements sont encore voisins des . 
axes principaux d'inertie on peut déterminer l’ordre de grandeur des” 
moments d'inertie et hésiter alors entre l’une des deux attributions 

| 
1 


-_ AW: vd Sites es 


W 


Rio137e 


suivantes : 


* 
‘ 


Axes de pivotement I v cm—" I\° 
Te 180.107#0 96-109 1,0%. 1071* 2 
MSC l'as 1 890.10 -*0 68 (et 49 ?) 5,70ro72 : 
W à 320602410170 22-37 1,798.10 10000 

ou : Ù 4 
1 SENTE 180.104 96-105 1,64.10—1#* n 
NN VE a 1 800.100 22-37 1,45.1071+ F. 
À TAN 2 200 To 68 (et 49 ?) 71071 3 


On voit donc que l’une des forces de rappel est considérablement : 
plus forte que les deux autres ; le mouvement correspondant est sans 
doute celui qui donne l'interaction la plus grande entre les moments ” 


RE 


RECHERCHES SUR QUELQUES MONOCRISTAUX AROMATIQUES 473 


permanents des molécules voisines. Ceci exclut la première possibi- 
lité envisagée pour laquelle précisément le mouvement au couple de 
rappel le plus intense correspond l’immobilité du moment perma- 
nent. 


5. DiphéNyLMÉTHANE. — Ce corps est le seul à donner une diffusion 
de faible fréquence très mal résolue en raies, les fréquences signalées 
correspondant plutôt à des fins de bandes un peu accentuées, qu’à 
des raies caractérisées. 

Aucune modification de la diffusion n'apparaît en passant d’une : 
orientation à l’autre, ce qui amène à conclure que : 

a) tous les termes du tenseur des amplitudes sont différents de 
zéro ; les molécules n’ont donc pas une orientation simple par rap- 
port aux axes des indices principaux ; 

b) les couplages S et À ne sont pas suffisants pour donner un 
dédoublement net. 

La structure de la maille étant inconnue, il n’est pas possible de 
préciser davantage. 


* 6. ANTHRACÈNE. — L'anthracène comportant deux molécules par 
. maille devrait donner six raies de pivotement groupées deux à deux. 
Comme la dispersion utilisée pour obtenir ce spectre était très réduite, 
il n'a pas été possible de mettre en évidence les 


. dédoublements attendus d'autant plus qu’ils sont k 

- certainement très faibles, les molécules étant 
‘exceptionnellement distantes. les unes des Ü 
autres. 

- Nous n'avons donc obtenu que trois raies Fi 138 

. pour lesquelles les attributions ne vont pas sans PAS 
‘ambiguïté. 


En effet, s’il semble bien que la raie 120 cmt puisse être attribuée 

au pivotement autour de l’axe longitudinal U (fig. 38) il subsiste des 

_ doutes au sujet des raies 48 et 68 cm‘ pour lesquelles les possibi- 
lités sont les suivantes : 


Axes de pivotement I.rof  vcm—! IV. rot VeMmr MOUV = T10 
De Cm se hoo 120 Gr 120 Er 
NTM. EL 000 68 7,8 ou 48 4 
UE 23 300 58 l4,8 68 9,9 


La première donnant un champ de force plus isotrope. 


7. CompaRaIsoN Des RÉSULTATS. — Pour le benzène et le diphényle,. 
l'attribution des raies aux pivotements autour des différents axes de 
la molécule a été faite tout comme pour le naphtalène, exclusivement 
par le calcul des tenseurs théoriques et leur confrontation avec les 
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résultats expérimentaux. Nous n'avons pas tu à recourir à la compa= 
raison des fréquences et des moments d'inertie, quoique cette 
méthode conduise aux mêmes résultats. 

En précisant les valeurs des couples de rappe] proportionnels à 1, 
on remarque comme nous l'avons déjà fait, qu'ils sont du même 
ordre pour une même substance, mais qu'ils vonten croissant depuis 
le benzène jusqu’à l’anthracène, en passant par le diphénylméthane 
et le naphtalène et en s’en tenant aux molécules non po:aires. Comme 
le champ de force responsable des couples de rappel des molécules 
est précisément celui qui maintient la cohésion du cristal, ceci nous 
amène à comparer les valeurs moyennes des couples de rappel 
observés (tableau XII) aux températures de fusion T}; des différents 
corps. 

Si l’on porte ainsi T-en fonction de 1, on obtient sensiblement 
une droite (fig. 39). 

Ce résultatest confirmé par les mesures récentes (!) sur le p-diphé- 
nylbenzène qui présente trois noyaux aromatiques alignés et copla- 
naires. Son spectre présente deux raies à 42 et 835 cm" ; la troisième 
que l’on est en droit d'attendre est absente sans doute pour une 
raison analogue à celle du diphényle, à moins que la première 
d'entre elles ne soit double, les deux plus grands moments d'inertie 
étant très voisins (1,=—5 150, Iwy—56%0.10*). Les résultats d& 


LS. “à 


Tagceau XII 


U v W DE 
al Te LT Le | = | 
Tr l Irot 
vem—"|].rot°|VT.10tt |\vem—1T. 1041. rott |vom—!|]. 10°} V2] rot 
Benzène. .|  5°|°305 | 155 | +155 63 155| 0,6 _— = _ 1 
Diphényl- : 
éther M. K20 100 | 180 1,64 | 30 |r 800! :,45 — _ _— 1,5 | 
Diphényle | 70 88 | 300 | 2,1 For 50)SS — — 218 ÿ 
Naphtalène.| 79 | 118 | 270 | 3,4 75 6g0| 3,5 50 96o| 2 3 
p-diphényl- 
benzène .|210 85 | 460 20 42 |5 150! 8,2 = me — 5,6 
Anthracène.|217 | 120 | 390 | 5,1 68 |1 870] 7,8 48 |2 300! 4,8 6 
: } 
Nota. — Nous n'avons pas tenu compte des raies 35 et 69 cm—! du benzène et dont. 


le caracttre est particulier. Si on considère la fréquence moyenne des pivotements || 
vrais on a #0 2 ce qui donne I? — 0,7 au lieu de r. 


(1) S. K. Murerui, L. Sincu. Phil. Mag., 1946, 37, 874. 
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tableau X et de la figure 39 sont déduits de la première hyputhèse, 
la deuxième donnant un résultat peu différent 12. 10 = 0;N 

- Quant au diphényléther nous pouvons légitimement tenir compte 
aussi du pivotement autour de V gardant inchangé le moment élec- 
trique ; la température de fusion étant de 26° on voit que le produit 
I relatif à ce mouvement (comme celui relatif au pivotement autour 
de U qui ne doit pas faire intervenir non plus d'interactions impor- 


Iv2 10" 


50° 100° 150° 200 te 
Fig. 39. 


tantes entre les moments) se place exactement sur la droite précé- 
dente. Le diphénylméthane dont les moments d'inertie et les fré- 
quences observées sont du même ordre que celles, valables, du 
diphényléther, confirme aussi dans la mesure du possible, ces résul- 
tats. 

La droite obtenue s’incurvant d’ailleurs certainement pour les 
points de fusion encore plus bas que celui du benzène, rend donc très 
bien compte des valeurs expérimentales obtenues pour les fréquences 
de pivotement des molécules non polaires, plates et allongées. Pour 
ces substances, les champs de force intermoléculaires de Van der 
Wals sont donc très semblables. 


C. — Fréquences internes. 


4. Liquides. — Les raies du benzène, d'attribution délinitive, n’ont 
pas été réétudiées. Par contre, les clichés faits en lumière polarisée 
pour le diphényle, le diphényléther et le diphénylméthane permet- 
tent d'obtenir quelques précisions sur les structures moléculaires. 

Au point de vue des seules fréquences on remarque que pour les 
trois corps on obtient les raies apparaissant dans le benzène ; elles 


ra 


4: ” MID 2 AO LÉ > cod rt te sud si dits À 
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sont souvent dédoublées, soit par le couplage entre les oscillations 
des deux noyaux d’une même molécule, soit plutôt par cessation de 
dégénérescence résultant de l’abaissement de symétrie : en effet, les 
raies provenant des oscillations totalement symétriques. 
(992 et 3 062 cm‘) restent simples. | 

Par le même abaissement de symétrie les raies « inter- 
dites » dans le benzène devraient apparaître ; en fait, on 
n'observe de façon certaine, que la raie aux environs de 
1020 cm! due à l'oscillation B,, des carbones, repré-, 
sentée figure 4o. L'individualité que gardent les noyaux 
aromatiques dans ces composés est donc très accentuée. 

Le reste du spectre est très analogue pour le diphényl- 
méthane et le diphényléther qui présentent ure structure semblab®e 
à une molécule YXY symétrique non linéaire. Les fréquences fon" 
damentales pour cette « molécule » triatomique sont Ç 
dans le cas du diphényléther 951, 312 et 1 073 cmt 


Fig. 4o 


(cf. (*)) (oscillations symétriques de valence et de À 
déformation, et oscillation antisymétrique de valence); ea 
elles donnent, par l'application des formules classiques Y/ a33 7Y. 
relatives aux forces centrales les caractéristiques molé- 
culaires suivantes (fig. 41) : Fig. 41. 
24 —= 4100 


ai —=6,6.10 dynes/cm. 
A33 = 2,7.10° dynes/cm. 


coïncidant très bien avec les valeurs trouvées pour des corps ana- 
logues (?). ‘3 

Quant aux six vibrations où les noyaux se déplacent en bloc par 
rapport à la figure primitive des YXY, leur identification parmi les. 
raies restantes est des plus incertaines ; les raies de fréquences très. 
basses leur sont certainement dues. 

Pour le diphényle, le rapprochement est difficile à faire avec les 
deux corps précédents, sauf en ce qui concerne les très faibles fré- 
quences. La raie très intense émise à 1 280 cm! lui est propre: se 
retrouvant dans les p- et o-diphénylbenzène, elle a été attribuée (5) à. 
l’oscillation de valence des carbones de liaison des deux noyaux aro- 
matiques. De polarisation marquée, cette raie montre que le diphé- 
nyle présente au moins un élément de symétrie par rapport auquel 
cette oscillation est totalement symétrique et cet élément ne peut être 


? LA 4 > à 
qu un centre. La structure moléculaire admise généralement est done 
ainsi confirmée. 


1) A. FRUHLNG. Journ. de Chim. Phys., 1949, 16, 35. 


( NS 
() G. HerzBERG. /nfrared and Raman Spectra (New-York, 1945), 160. 
() S. K. Muxerit et S. À, Aziz. Phil. Mag., 1941, 31, 234. 
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2. Cristaux. — Les fréquences internes observées dans les liquides 
se retrouvent pour les cristaux avec des modifications très faibles ; 
à peine observe-t-on pour le diphényle deux dédoublements supplé- 
mentaires très réduits, une disparition de raie (405 cm—') et une raie 
nouvelle à 170 cmt. Les polarisations des deux raies de chacun des 
couples de dédoublement semblent complémentaires. Quant aux 
changements dans le domaine des laibles fréquences ils s'expliquent 
par l'effet relatif accru des forces du réseau cristallin sur les forces 
intramoléculaires. 

Rarement, comme nous l’avons vu, les caractères des polarisations 
des raies observées pour les cristaux peuvent se résumer par un 
tableau d'intensité. 

. Or, pour la molécule isolée, les raies internes traduisent la défor- 
mation ou le changement d'orientation de l’ellipsoïde des polarisabi- 
Aités en fonction de la coordonnée normale interne Q considérée. Ces 
variations se représentent au moyen d'un tenseur dérivé des polari- 
sabilités dont les caractères se déduisent aisément de la symétrie de 
la vibration par rapport aux éléments de symétrie moléculaires (!). 
Le passage au teuseur dérivé de la maille se fait comme nous l’avons 
vu au début de chapitre, en rapportant le tenseur dérivé d'une molé- 
cule aux axes de cristal et en faisant les différents couplages possibles 
entre les molécules de la maille. Ces différents couplages n’appa- 
raissent pas, sauf exception très rare, ce qui ne saurait nous étonner 
pour les fréquences relativement élevées qui sont envisagées. On 
devrait donc observer des tableaux d'intensité analogues aux tenseurs 
dérivés obtenus pour une molécule. : 

Ceci n’est jamais le cas, même pour les raies dont on peut traduire 

les polarisations par un tableau. 
. C’est donc que la théorie précédente de Placzek considérant simple- 
ment l'introduction de l’ellipsoïde de polarisabilités moléculaire dans 
Ja maille et ne faisant intervenir que les oscillations principales du 
cristal, est insuffisante. 

En fait, il y a interaction de l'onde électromagnétique incidente 
avec une onde élastique de la branche optique de longueur non infinie 
et de direction de propagation bien déterminée. On conçoit alors que 
le résultat de la mesure d’un même élément du tenseur d'intensité 
varie selon les orientations utilisées pour le cristal puisque ce ne sont 
pas les mêmes ondes élastiques qui interviennent dans les différentes 
positions (?). 

Par ailleurs les phénomènes ne sont pas régis seulement par la 


(1) J. P. Marmieu. Spectres de vibrations et symétrie des molécules el des 


cristaux (Paris, 1945), 245. 
+ (2) A. Kasrzer. Communication au Congrès de Bordeaux, 1948. 
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symétrie du cristal et celle des ondes élastiques, mais aussi Par celle 
imposée par les directions d'éclairement et de diffusion et qui tient 

aux différences de marche entre les différents points des cristaux le 

loug de ces directions, donc au caractère fini des longueurs d'ondes 
incidentes et diffusées ({). 

* Le tenseur de polarisabilité dépendra, en plus de la coordonnée 
normale interne de vibration et du vecteur de propagation de l'onde 


élastique, des vecteurs de propagation K et K° des ondes incidentes 

et diffusées. 

La forme des termes correctifs que l'on introduit ainsi est imposée 

par leur invariance par rapport aux opérations de symétrie du groupe. 
de la maille. Précisons le cas de la maille orthorhombique. Les 


Q Se à Er 7 ! eZ mr, 
termes linéaires en K et K’ sont nuls. Les termes carrés en K ou Ka 


sont nuls aussi puisque dans les conditions expérimentales K et K' sont 
dirigés suivant les axes du cristal. Les termes rectangles forment un” 


» AP , sure À SRE 
tenseur de la forme générale (les k; étant les projections de K et K'}® 


aulak Ts barléalie + clairs ashike nn brakcake akiks DE bishale 
aukoke, + bulk GK k, + bsokalc2 A Crskale, auhika + baskales J 
ali + bakilz Gsolale + bsskaks asile, 4 baslékee + Caleakz 


dont la plupart des termes sont nuls pour la même raison que précé- 
demment. “à 
Une vérification qualitative de ces hypothèses consisterait à mesurer 
les variations des polarisations d’une même raie en fonction de là 
longueur d'onde excitatrice. Cette étude n’est pas possible dans le. 
domaine expérimental habituel où l’on ne dispose que des radiations 
incidentes 4 047 À et 4 358 À à cause de la précision réduite des 
mesures ; il serait souhaitable d'opérer avec la radiation de résonance 
du mercure et une optique de quartz. 
Notons qu'il subsiste certainement une autre cause d'anomalie. En: 
effet, les explications proposées ne montrent pas pourquoi les raies 
-de basse fréquence des cristaux présentent des caractères « normaux » 
de polarisation, alors que précisément pour ces raies les fréquences 


optiques intervenant en diffusion sont les plus éloignées des fréquen- 
ces principales. 244 


(t) J. Barnioz et A. FRunziNG. Journ. de Phys. et Rad., 1948, 9, 08. 
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CONCLUSION 


Les raies de basse fréquence observées dans les cristaux étudiés ne 
peuvent pas être attribuées à des oscillations de translation, et les 
-couplages de celles-ci avec les pivotements sont impossibles. 
Elles sont donc dues à des pivotements qui se font sensiblement 
autour des axes principaux d'inertie. 

Bensène. — Les raies 63 et 105 cm! proviennent des pivotements 


“autour des deux axes moléculaires situés dans le plan du noyau ben- 


zénique ; leurs tenseurs théoriques d'intensité concordent avec les 
résultats expérimentaux, Seuls apparaissent les couplages SSS, ASA 
pour la première et SAA, AAS pour la deuxième, ce qui prouve exis- 
tence d’une maille contenant deux molécules. 


On admet que les pivotements autour de l’axe sénaire créent de 


fortes déformations de l'ellipsoïde des polarisabilités, et on en déduit 
que les raies 35 et 6ÿ cmt provenant de ces mouvements doivent 
avoir des caractères de polarisation identiques et non complémen- 
taires. 

La considération de lédifice cristallin AT. à attribuer aux 
raies 35 et 69 cm! les couplages A et S (par rapport à l’axe a), des 
pivotements autour de l'axe sénaire. Ceci donne la constante des 
- forces de couplage qui s’exercent presque exclusivement par les 
* hydrogènes et permet de calculer pour les autres raies des dédouble- 
* ments en accord avec l'expérience. 

» L'hypothèse de la rotation complète autour de l’axe sénaire est 
écartée. 
» Les clichés faits à — 750 mettent en évidence de fortes augmenta- 
tions apparentes du couple de rappel, alors que les expériences à une 
pression de plus de 700 atm. donnent une augmentation en bon 
* accord avec la formule de dispersion de London. 
» Diphényle. — Les raies observées répondent bien à la théorie des 
ROSE La quasi-égalité des réfractivités principales dans le 
lan moléculaire ne Dertet pas l'apparition du pivotement autour 


de l’axe W. 

| Les trois paires de raies observées pour le diphényléther possèdent 
des tenseurs d'intensité complémentaires dont le dédoublement ne 
correspond pas aux types classiques. 


Les spectres obtenus pour l'anthracène montrent trois raies sans 


| _dédoublement. 
En comparant les résultats on remarque que les couples de rappel 


Lcd téir led des à rs 


Fi He Neauts sont du même ordre pour une même 

‘ stance non polaire. Leur moyenne croît avec la température de 

D et les points obtenus se placent sur une droite qui traduit auss 
résultats connus antérieurement. On èn déduit des champs de in 


| tries se crées par les vecteurs RSA et diffusés ai 
que par les qades élastiques qui sillonnent le cristal. à 


» 


RECHERCHES 
SUR LA SPECTROGRAPHIE MAGNÉTIQUE 
DES PARTICULES ALPHA 
DES CORPS RADIO-ACTIFS () 


APPLICATION AUX RAYONNEMENTS DU POLONIUM 
ET DU PROTACTINIUM 


Par Eueène COTTON 


SOMMAIRE. — La première partie de ce travail est consacrée à la pré- 

Sentation et à la discussion de la méthode de spectrographie magnétique 
des particules «. Après avoir rappelé les origines de la spectrographie 
semi-Circulaire et présenté diverses réalisations suivant la disposition 
géométrique de la source et des fentes, j'ai cherché à déterminer par le 
calcul la forme des raies obtenues dans le spectrographe « de Bellevue. 
J'ai cherché à tenir compte de la géometrie de l’appareil, puis de l’absorp- 
tion des particules x dans l'épaisseur de la source et enfin de diverses 
autres causes d’erreur d'importance moindre. Les résultats obtenus ont 
été confrontés avec les résultats expérimentaux. 
. Ayant ainsi obtenu la forme approximative d’une raie simple, j'ai 
expliqué ensuite comment on pouvait déterminer les divers groupes 
d'énergies distinctes qui constituent le spectre d’un émetteur « en partant 
de la courbe expérimentale correspondant à l’ensemble du spectre. Cette 
courbe représente les variations de la densité de traces « dans l’émulsion 
photographique, en fonction de l’abscisse sur la plaque photographique. 
L'utilisation des nouvelles plaques photographiques m’a amené à étudier 
leur étalonnage et à déterminer la relation parcours-énergie dans un 
domaine de vitesses déterminé. J’ai exposé l’essentiel de ce travail. 

La seconde partie de cet exposé est consacrée aux expériences que j'ai 
réalisées avec le spectrographe « de Bellevue pour étudier la structure des 
rayonnements « du polonium et du protactinium. 

Pour le polonium, je me suis heurté à de grandes difficultés experimen- 
tales. J'ai exposé brièvement la méthode utilisée et discuté les résultats 
obtenus par différents auteurs comparés à ce que j'ai pu obtenir. 

Pour le protactinium, je donne les résultats de deux séries d’expériences 
én montrant comment l’utilisation, grâce au spectrographe de Bellevue, 
de sources contenant moins de matière, permet d'obtenir une meilleure 
décomposition du spectre. Mes derniers résultats mettent en évidence six 
roupes de particules, le groupe le plus räpide ne représentant que 11 o/o 
environ du nombre total de particules émises. 


(:) Ce mémoire a été présenté le 9 Juin 1950 comme Thèse de Doctorat 
devant la Faculté des Sciences de Paris. 


Ann. de Phys., 12° Série, t. 6 (Mai-Juin 1951). 31 


182 EUGÈNE COTTON 


J'ai proposé un schéma possible des niveaux d'excitation da noyau 
d'actinium formé par désintégration « du protaciinium et j'ai discuté ce 
schéma en tenant compte des résuliats connus sur le rayonnement y du 
protactinium. Enfin j'ai. montré l'accord possible entre me: résuitats et la 
théorie de Gamow sur la structure fine du rayonnement «. 

En conclusion j’ai montré comment de nouveaux progrès pourraient 


être réa'isés si le spectre y était mieux connu, illustrant ainsi linter= 


dépendance des études des rayonnements « et y pour la connaissance des 
niveaux d’excitation des noyaux. 


INTRODUCTION 


La découverte par S. Rosenblum en 1929 de la structure fine du 
rayonnement « a permis de faire progresser considérablement nos 
connaissances sur le noyau atomique. L'étude parallèle des rayonne-= 
ments « et y, le contrôle qui résulte de la confrontation des résultats 
obtenus dans ces deux domaines, ont permis de connaître les niveaux 
d’excitation du noyau formé après désintégration « d'un noyau déter- 
mine. La correspondance entre ces résultats et La théorie de Gamow 
sur le passage d’une particule & à travers la barrière de potentiel du 
noyau constitue une justification de l’application de la mécanique. 
quantique aux processus nucléaires. 


Ces résultats ont été obtenus grâce à l’emploi pour l'étude dun 


rayonnement « de la méthode de spectrographie magnétique pan 


focalisation semi-circulaire, méthode déjà appliquée depuis la fin du 
siècle dernier à la mesure de l'énergie des électrons. 
L'emploi des nouvelles plaques photographiques spéciales permet 


tant l'examen des traces individuelles des particules chargées et. 


Vatilisation de spectrographes dont le champ magnétique reste. 
constant dans le temps (notamment le champ du Grand Aimant Per- 


manent de Bellevue) a entraîné de nouveaux progrès de la spéctro=\ 


graphie magnétique. Il est devenu possible, en particulier, d'étudier 
les rayonnements d’un émetteur « à vie longue, en effectuant de 
longues poses avec de faibles sources. 

Dans ce travail, J'ai cherché à exposer d’abord, dans une première 
partie, les progrès récents réalisés dans le domaine de la spectrogra- | 
phie « et à contribuer à divers perfectionnements de la méthode. 

Dans une seconde partie, je donne les résultats obtenus par cette 
méthode sur la complexité du rayonnement & du protactinium et je. 
discute ces résultats en tenant compte des connaissances acquises Sur. 
le rayonnement y de ce corps et de la théorie de Gamow. Cet exemple 
montre comment les progrès parallèles de nos connaissances sur les! 
rayonnements « et y permettent d'élaborer peu à peu un schéma des. 
niveaux d’excitation du noyau formé par désintégration &. | 
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PREMIÈRE PARTIE 


SPECTROGRAPHIE MAGNÉTIQUE DES. PARTICULES x 


CHAPITRE PREMIER 


ÉTUDE GÉOMÉTRIQUE DE LA FOCALISATION SEMI-CIRCULAIRE 


4. Généralités. — On sait qu'une particule de charge e et de 
masse 77 décrit, lorsqu'elle est lancée initialement avec une vitesse v, 
perpendiculairement aux lignes de force d’un champ magnétique H, 
une circonférence dont l’axe est parallèle aux lignes de force et dont 
le rayon R est donné par ia formule : 


dans le cas où le rapport P—= de v à la vitesse c de la lumière est 
très. petit. Lorsque Ê n’est plus. très petit: an: doit appliquer une for- 
mule relativiste et. on obtient : 


m v 


REG: 


L Dans les deux cas on a une relation permettant de déterminer v 
Ù . L DT: e 
pour une particule déterminée (£ connu) lorsque l’on peut mesurer R. 


Dès la découverte de la nature des particules « et 5 on a cherché à 
utiliser cette propriété pour déterminer les vitesses et les énergies de 
ces particules. On a d’abord délimité un pinceau étroit de particules 
au moyen de deux diaphragmes et déterminé le rayon de la circonfé- 
rence décrite par les particules de ce pinceau au moyen de trois points 
de cette circonférence (les deux diaphragmes et l'intersection du 
pinceau avec une plaque photographique, par exemple). Ce: procédé 
{méthode directe) a donné de bons résultats, il a été pendant très 
longtemps le seul utilisé pour les particules à (jusqu'à l'emploi de la 
méthode de focalisation par S. Rosenblum). 

_ Danysz, de l’Institut du. Radium, semble avoir été le premier à 
utiliser (pour des électrons 8) la méthode de focalisation semi-crreu- 
laire. [L avait d’abord utilisé une méthode directe, mais dans un 
mémoire ultérieur paru dans le journal Le Radium en 19»3 (x) ik a 
utilisé la focalisation sans expliquer l'effet de concentration des élec- 
trons. Rutherford et Robinson (2) ont publié la figure classique de: la 
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focalisation semi-circulaire utilisée dans leur montage sans donner 
de précisions sur cette focalisation (largeur et forme des raies obte- 
nues). Le procédé a été employé très fréquemment depuis pour les 


. électrons B, pour les photo-électrons X et pour les particules « par 


S. Rosenblum (3). C'est une méthode de spectrographie magnétique | 
semi-circulaire que nous étudions en détail dans ce travail. Avant de 
dire en quoi elle consiste, il est bon de rappeler ce qu'est la spectro: 
graphie des particules chargées et de définir certains termes que 
nous emploierons dans ce travail. 


2. Spectrographie magnétique. Raies. Forme des raies. — La spec- 
trographie est une forme particulière de spectrométrie dans laquelle 
on utilise comme récepteur une plaque photographique. La spectro= 
graphie dont nous parlerons dans ce travail est une spectrographie 
d'énergies qui permet la détermination de l'énergie des particules 
nucléaires. Les particules émises avec une énergie äéterminée sont 
concentrées par le spectrographe dans une région déterminée de 
l’espace où se trouve une plaque photographique : il y a focalisation. 
Si l'appareil était parfaitement stigmatique (ce terme étant pris dans 
le même sens qu’en optique), les particules émises par une source 
ponctuelle seraient concentrées en un certain nombre de points 
correspondant aux différentes vitesses d'émission. En réalité, c’est un 
cas idéal et les particules monocinétiques émises par une telle source 
ponctuelle frappent la plaque photographique à l’intérieur d’une 
certaine zone et la densité de trajectoires, c’est-à-dire le nombre de 


: ; ‘ ae an : 
trajectoires arrivant sur la plaque par unité de surface — varie à 


l’intérieur de cette zone. Généralement — et c’est en particulier le cas’ 
pour la focalisation semi-circulaire — la symétrie des dispositifs. 
employés est telle que la densité de trajectoires varie surtout en. 
fonction d’une coordonnée sur la plaque, soit l’abscisse x. La zone 
image d’une source ponctuelle a en gros le même aspect qu’une raie 
d’un spectre optique, c’est-à-dire l’aspect d’une bande allongée per- 
pendiculairement à ox avec un maximum de densité à l’intérieur de 
cette bande, le long d’une ligne perpendiculaire à ox. On dit que l’on 
obtient une raie et la ligne d'intensité maximum définit le sommet dé 
la raie. La forme de la raie sera définie par la forme de la courbe 
représentant les variations de la densité en fonction de l’abscisse. 
Cette courbe est en gros limitée à une bande de largeur Ax, mais elle 
peut se prolonger parfois à « l'infini » (on dit alors que la raie 
présente une queue). 

Ces résultats sont encore valables lorsque la source n'est plus 
ponctuelle mais présente une certaine étendue. Dans ce cas les raies 


seront généralement plus larges et de formes différentes, mais les 
définitions ci-dessus restent valables. 
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Le spectre d’un émetteur de particules est dû à la superposition des 
rayonnements de vitesses diverses. Dans le cas des électrons 8 on 
obtient un spectre continu. Pour les particules & on ne connaît qu'un 
certain nombre de groupes discrets monocinétiques : le spectre peut 
être résolu en un certain nombre de raies. 


3. Focalisation semi-circulaire en l’absence de fente de definition. — 
Rappelons d’abord tiès brièvement en quoi consiste la méthode. Soit 


Fig. 1. 


d’abord une source ponctuelle S et supposons que les particules 
émises par S restent sensiblement dans un plan normal au champ 
magnétique H. Les trajectoires de toutes les particules de même 
vitesse v issues de S seront des circonférences de même rayon R 
{donné par les formules vues plus haut) (fig. 1). Toutes ces circonfé- 
rences ont pour enveloppe la circonférence Z de centre S et de 
rayon 2R. Si on suppose que S émet les particules sans direction 
privilégiée on voit qu’il y aura concentration de trajectoires au voisi- 
nage de Z. Une plaque photographique dont la couche sensible est 
Située dans un plan parallèle au champ H et passant par S, recueillera 
ün maximum de noircissement au voisinage de l'intersection I, de P 
ét de >. Soit 8 l’angle de la vitesse initiale de l’une des particules 


sd à 
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émises par S avec la normale à P, la trajectoire circulaire de cette. 
particule recoupera le plan P sur la couche sensible en un point I tek 
que (fig. 2) : 


T=S1==2R/to0s 0; (1 


Ce point I est atteint par deux trajectoires correspondant aux 
angles + 6 et — 0. 11 y aura accumulation des particules au voisinage 
de I,, donc densité plus grande de HNrEure Fe ce point. Plus pré-| 


cisément cette densité sera proportionnelle à es À (les particules tom- 


bant entre les points d’abscisses æ et æ + de étant émises entre les 
directions 0 et 0 + db). 


On aura d’après la formule (1) : 


| dx | = | — 2R sin 048 | 
d’où 
SE ARR É ee 
me ii EN EP Ni 
aq /1— 5 


La densité serait infinie au point x —2kR et décroîtrait ensuite. 
(fig. 3). Physiquement, ‘comme on mesure la densité moyenne corres” 
pondant à une petite longueur AT, on aurait non pas une intensité 
infinie mais une intensité très pee en Js, comme le remarque 


Hubert (4). 
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Si la source utilisée est linéaire, parallèle au champ H au lieu 
d'être ponctuelle, et lorsque sa longueur est petite par rapport à 2R, 
on peut montrer que l'intensité ou 
densité de trajectoires sur la plaque J 
n'est encore fonction que de æ (en 
gros). Les trajectoires sont dans ce 
cas des hélices enroulées sur des 
cylindres d’axes parallèles à H mais 
les rayons de ces cylindres sont sen- 
siblement égaux à R. La forme des 
raies est sensiblement celle que nous 
venons d'analyser (nous reviendrons 
sur les conditions de la validité de 
cette approximation). ; 

Lorsque la source est non plus 
linéaire mais rectangulaire dans le 
plan P et de largeur 2Y (fig. 4), on 
peut obtenir la forme de la raie + J 
donnée par une telle sourceen com- Rise 
posant les densités dues à des bandes d 
de largeur infiniment petite dy et 
d’abscisse y par rapport au milieu de la source. Chacune de ces 
- sources linéaires donnera une densité : 


MS Rent BAT avec : X— MI 
VAR — x? 


Fig. 4. 


si x est l'abscisse de 1 par rapport à O milieu de la source, il vient 


X—MI = O1 — OM—x— y 
dy 


D RÉ Te ù 
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l'intensité totale sera proportionnelle à : 


Y . æHY 42 D —Y 
I = Shen at — Arc sin certe — Arc sin R 
2 —2R VRE— (2 — y} 2R 2 


(pour æ <2R — Y}: 


(Résultat analogue à celui d’Arnoult (5) dans le cas d’un dispositif à 
fente) dans la région voisine du front de la raie (æ—2R + Y} on 
peut poser : < 

x = 2R — es 


la densité sera proportionnelle à : 


: ELY 2 
J— Are sin (1 — DR }— are sin (1 — À )pours>Y 
et à pour Ë< Y. 


ET 
et en posant : EEK 
on sait que : Arc sin (1 —:)#T—VEX VE 
d’où : JOVE+Y—VE—Y pour£>Y 


JoVE+Y pour —Y <E<Y 


on retrouve la formule donnée par Hubert (loc. cit.) au voisinage 
du sommet de la raie. Comme le remarque Hubert, on pourrait uti-. 
liser un tel dispositif sans aucune. 

J fente, étant donné la forme rela- 

tivement aiguë du sommet. Mais. 

on obtient une « queue » impor- 

tante s'étendant jusqu’à la source; 

la figure 5 représente la forme 


de la raie. 
x Sion mesurela densité moyenne 
FUTUR ANT ALEE D EN dans une bande de la plaque de 
Fig. 5. largeur 2e (comme c’est le cas 


avec la méthode de comptage des 
traces individuelles au micro- 


scope, méthode qui sera exposée plus loin) l'intensité sera comme le 
note Hubert : 


SVT VE) æ 
3 2 : È £ à 
soit : DE Ha HE dE +6 + E— bp 
avec : CM EN 


(DESTRES VE 


La forme du sommet est moins aiguë. 


LA SPECTROGRAPHIE MAGNÉTIQUE DES PARTICULES ALPHA 489 


En résumé, en l’absence de toute fente de définition, une source 
limitée à une bande rectangulaire allongée donne pour chaque 
groupe de vitesses une raie, mais cette raie présente une « queue » 
s'étendant sur toute la plaque. 


4. Cas où on utilise une fente de définition. — Revenons au cas de 
la source linéaire et cherchons, pour éliminer la « queue » de la raie, 
à interposer un diaphragme, une fente entre la source et la plaque 
photographique. Différents dispositifs peuvent être utilisés. Deux le 
sont plus fréquemment : 

1° Une fente fine située à une distance de la source faible devant R 
(fig. 6, A) (les bords de la fente étant parallèles à la source) le plan de 
la fente étant parallèle au plan P de la plaque; 


S s 
Fig. 6, A. Fig. 6, B. 


20 Une fente plus large perpendiculaire au plan P limitant les tra- 
jectoires vers le milieu de leur parcours (fig. 6, B). 
Disposition dissymétrique de la source et de la fente. — Ces 


Fig. 7. 


fentes peuvent être placées de telle manière que les tangentes en S 
aux deux trajectoires extrêmes (qui passent Juste aux bords F;F: de 
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la fente) fassent les angles + 0 et — @-avec la direction 
initiale SN normale au plan P (fig. 7). Remarquons : 

10 que daus ce cas le miheu de la fente ne coïncide 
pas avec la projection de S sur le plan de la fente ; 

2° que cette disposition n’est valable rigoureusement 
que pour une vitesse V ::en effet, pour une vitesse diffé- 
rente, les courbures des arcs SF;,, SF, étant différentes, 
les angles des tangentes en S à ces arcs avec SN ne sont 
‘plus égaux en valeur absolue. Néanmoins, pour un cer- 
lain domaine de vitesses, on peut admettre que cette 
condition est réalisée. 

La focalisation se fait encore dans ce cas dans le 
plan P. Si la source est linéaire, 
la forme de la ra e obtenue est 
la même qu’en l'absence de 
fentes, la « queue » étant sup- 
primée brutalement (fig. 8). 
La figure 9 indique la zone 
dans laquelle sont comprises Æ 
les trajec'oires. 


RS 


4 


af à » 


LENS EN CRU PT Ps UC 


ea a  ÉN  2r  dér S 


Per 


Gen EE à 
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Disposition symétrique. — Mais il est génant de devoir modifier 
la disposition de la fente pour chaque bande d'énergie des particules. 
Il est également gênant 
d’avoir une disposition dis- 
symétrique «le la fente. 
C'est pourquoi on utilise 
généralement une fente 
proche de la source et dont 
le milieu coïncide avec la 
projection de S sur le plan 
de la fente. Dans ce cas on 
voit immédiatement que la 
focalisation se fait mainte- 
nant dans le plan P; de la 
fente (11 suffit de regarder 
la figure 10 montrant que 
les particules restent dans 
une zone limitée par des 
arcs des trajectoires passant 
par F, et F, et un arc de la 
circonférence enveloppe des 
trajectoires de centre S et 
de rayon 2R). 

)} Cette disposition de figure est valable quelle que soit la vitesse de 
la particule. Remarquons : , 
i° que lorsque la source n’est pas rigoureusement en face du 


Fig. 10. 
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milieu de la fente et se trouve décentrée, la focalisation se fait dans 
un plan différent de P, ; 

20 qu’une source large placée devant une fente infiniment étroite 
donne iieu à focalisation dans le plan de la source (fig. 11). 

Il faut considérer maintenant non plus l’angle 0 de la tangente à la 
trajectoire avec SA, mais M étant le point où la trajectoire coupe le” 
plan P, de la fente l'angle (SA, SM)=# (fig. 12). Les valeurs absolues 
de ® sont les mêmes pour deux points M symétriques par rapport à (8) 
milieu de la fente, ét en particulier pour F, et F,. Si I est l’intersec- 
tion de l’un de ces rayons avec le plan P,,on voit que SI 2R cos @: 


OI—\/4R2 cos? ® — h? 
h= SO : 
Il —\/ir? _ DVITE cos? ® — h?, 


R? . n . 1” LA 
Lorsque + est petit on peut écrire en utilisant un développement. 


en série limité au premier terme : 


Lo 2R(1— 7) —2R es 
RE Den PET: TN DÈE ad cos g(1— res ). 
A Lorsque + n’est pas trop grand on 
peut confondre cos + avec 1 dans le 
2 a. 
terme SR cos et il vient : 


IT, = 2R(1 — cos +) 


formule analogue à celle obtenue. 
avec 0. À une approximation sup- | 
plémentaire : 


2R°? 
Il . — Ry?. 

Mais cela ne veut pas dire que. 
l'on puisse confondre 8 avec 
(fig. 13) et cette distinction n’appa- 
raît pas toujours dans les mémoires 
étudiant ce dispositif, 

Lorsque l’on peut considérer 6, 


h RARE : k 
get-5 comme des infiniment petits du premier ordre, on peut mon- 
trer que, au second ordre près : | 


hk 
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Fes Te RS 

en effet (fig. 14) : 0—9—TSF— SIF 

comme angles inscrits interceptant le même arc : 
SF= À 7, À 


IS. 2R cos,v 


2R 


La différence 0 — + est donc au 2° ordre près indépendante del ete 
mais elle n’est pas nulle. 
Exemple : cas étudié par Hubert : 


OF, —OF, —F 
hot; 
2R = 100F 
F F NET ME h EvRrOr AL 4: 
ÆÉT—=ESF—= x 'adian ARE r00E Go 2 AN 


(On peut déterminer exactement 0 —) : 


F I Cet. Da F° 

Bo—=Tr Ha oi P—=I+ 5 
: L > H 

Sin (0 — P—= THE cos & : COS ® — Vas 


Vanne 
F2 
n/1+5 


sin (0—p)—=——% 
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Exemple numérique : 


—=— (5 + 0,005) — 0,1 X 1,009 — 0,1009 
O— 0 — 5046" 


NE 
0— est ici du même ordre de grandeur que ?, bien que l'ouverture 
ne soit pas très considérable. 


bel ne CS ae 


ST A PA Ne, 


> 


[ré 


Fig. 19e 


Ne tn 


La forme des raies, obtenue en représentant la variation de l’inten= 

2, 10aû . : FA D DU : ë | 

sité 7 en fonction de x, semble difficile à déterminer puisque l’abs= 

cisse æ est donnée en fonction de ® et non de 0. Mais comme 

on a, avec une très bonne approximation, 0— = C!, dû — de de 

= : : ‘do jee 

sorte que l’on peut mesurer l'intensité par , ce que font d’ailleurs 
dæ M: 

les auteurs qui ont abordé ce problème, sans toujours préciser ce 
point. : 

Pour une source infiniment mince (source linéaire), on a donc la 


même forme de raie que dans le cas d’une fente en 0 limitant les tra: 
Jectoires de — 70 à + ,0 pour la vitesse considérée. 


a x 
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. Dans le cas d’une source large, les calculs ont été effectués par de 
nombreux auteurs (4-10). Les discussions mathématiques sont sou- 
vent fastidieuses et le résultat dépend beaucoup des valeurs relatives 
de 2Y largeur de la source, 2F largeur de la fente, R et À (distance 
de la source à la fente). 


5. Dispositions géométriques comparées de divers spectrographes. 
— IL faut remarquer à ce sujet que les calcuis doivent être faits pour 
Fappareil particulier que l’on a à utiliser. Dans le cas de la spectro- 
graphie à la géométrie est généralement trè; différente de celle des 
Spectrographes £. 


Spectro Auteurs 2Y 28 IL h R 
| ATNnOUlE (D). = 0 0,0p 4 4 33 130 
| Kaï Siegbahn(ro). . ? ? 20 7 euv. | 60 à 12b 
| ê Exemple donné par 
Hubert (4) mr ne 1 1 , 10 bo 
Rosenblum ,. . . {|o,1 à 0,5 env. 10 |10: à 20|  go-100 
Electro-aimant Belle- 
VEN) em Ill Oo TeA410,5 env. 10 |10 à 20| 150-200 
Rosenblum et Chang, 
Princeton (11) 4 :|1o,2)&7 5o 250 à 350: 
Ca Rosenblum, Aimant| 
| Permanent (12). .| o,2 à 2 |0,7 à2 15 10) à 15250 à 350: 
; W. G Wadeÿ (13) - 0,32 1,72 |uinchg/10| 25,42 260 


Buechner, Strait, 
Stergiopoulos et 
Sperduto, (14} 


AS AA De RSR RM GUN - : | 
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Voici en effet quelques exemples des valeurs de 2Y, 2F, À et R 
pour différents spectrographes 6 d’une part, « d'autre part; j'ai donné 
également la valeur de 2L longueur de la source parallèlement au 
champ. Les longueurs sont exprimées en millimètres. Les notations 
adoptées sont rappelées figure 16. 


h 2L Lu 
Les rapports +, sont beaucoup plus grands en général pour les 


spectrographes 8 que pour les spectrographes «. Bien entendu on 
pourrait concevoir l'emploi de spectrographes f très grands et à 
champ faible ou celui de spectrographes & à champ très intense (plus 
difficilement réalisables). , 


6. Formes théoriques des raies dans deux cas particuliers. — Les 
calculs ayant été faits par les différents auteurs pour des spectro= 
graphes Ê, je reproduis ici les résultats des calculs pour deux cas par 
ticuliers correspondant à des données d’utilisation du spectrographe æ 
de Bellevue, soit en mm. : 


RE IQ 2Y—= 0,3 %2F 0,7 vol ro 1h 140 
DE a RD VE T0 eo Fe Mo DE OM T0 CR 
Comme nous le verrans, ces 
ÿ 
calculs ne donnent pas la forme _ 


des raies observée expérimen- 
talement, le ralentissement 14 
causé par la traversée de 


12 
J 10 
8 
6 
4 
à 
0 ; 
01 02 03 04 05mm 0 0H 08 12 16 20 xmm 
Fig. 17. Fig. 18. 


l'épaisseur de la source élargissant sensiblement les raies. Nous" 
chercherons plus loin à tenir compte de ce ralentissement. | 

La figure 17 reproduit les résultats obtenus (‘) dans le cas de 
{) Le détail des calculs, faciles mais fastidieux, n'est pas reproduit 
ici. Les calculs pour l'exemple 11 ont été menés en admettant qu'on ne 
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‘exemple n° I : source de faible largeur (on utilise généralement la 
ranche d’une lame d’or ou de nickel), fente de définition de largeur 
nférieure à 1 mm. (ici 0,7). Dans ce cas, on trouve une raie qui 
levrait avoir environ 0,2 mm. de largeur à mi-hauteur et une queue 
‘arrêtant à 0,49 mm. du début de la montée. 

La figure 18 correspond à l'exemple n° II qui correspond à une 
ource et à une fente heaucoup plus larges (cette disposition permet- 
ant d’avoir une épaisseur de source moindre à intensité égale). La 
aie est naturellement plus large (environ 0,8 mm. à mi-hauteur). 


7. Comparaison avec les résultats expérimentaux. — Le dispositif 
xpérimental utilisé au laboratoire de M. S. Rosenblum dans l’en- 
refer du Grand Aimant Permanent, a été décrit dans plusieurs publi- 
ations (12-15). Rappelons que le champ magnétique obtenu avec le 
grand aimant est de 12 300 gauss environ pour 18 mm. d’entrefer, la 
surface des pièces polaires étant de 44 X 78 cm?. Les rayons de cour- 
jure des particules &« dans un tel champ sont donc compris entre 
4 cm. environ pour le rayonnement du 
PhC', et 26 cm. environ pour les particules 
lu protactinium. Le spectrographe com- 
jorte un cadre en laiton qui permet de 
aire le vide dans l’entrefer grâce à une 
>ompe Holweck et à une pompe prélimi- 
aire à palettes. Ce cadre porte latérale- 
ment ne glissière qui permet d’intro- 
luire une pièce qui porte à ses deux 
xtrémités la source avec sa fente de défi- 
jition d'une part, la plaque photogra- 
hique d'autre part. 

La forme des raies est obtenue par Lime 
: ; perimentale 
omptage au microscope de la densité des 4e une source de Thorium C 
races individuelles dans les nouvelles £ 
mulsions photographiques. suivant une Fig. 19. 
néthode qui sera décrite en détail plusloin. 
| L'expérience montre que la largeur de la raie obtenue dans les 
onditions n° Î définies ci-dessus est de l’ordre de 0,5 mm. à mi-hau- 
eur, en opérant avec-un dépôt de thorium B dont l'épaisseur doit 
tre négligeable. D'autre part, la montée de la raie est plus rectiligne 
que celle qui résulte de la forme calculée. Nous reproduisons 
igure 19 la forme expérimentale obtenue pour la raie du thorium C 
omparée à la forme théorique I. Nous. avons pensé que l’inhomo- 
sénéité du champ pouvait intervenir pour modifier la forme de la 


(0) 5 2x mm 


SSS Forme théorique 


onsidère que les trajectoires dont l’angle avec la direction moyenne à 
arrivée dans la plaque est inférieur à 0,06 radian. 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Mai-Juin 1951). 32 
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raie, mais, d'une part, les mesures du champ montrent que les varias 
tions de ce champ ne sont pas considérables (inférieures à 3 o/oo)et 
que la correction de Hartree est très faible dans ces conditions ‘ef, 
d'autre part, la forme et la largeur des raies obtenues avec d’autres 
spectrographes sont tout à fait-comparables. Je pense que la pénétra- 
tion des atomes radioactifs dans les supports métalliques des sources 
doit être responsable de cet.élargissement, ainsi que de cette modi= 
fication de forme. Mais il serait très intéressant de faire une étude 
systématique de la forme des raies, de manière à pouvoir réduireau 
maximum leur largeur et à obtenir ainsi un meilleur pouvoir de 
résolution. + 


‘(CHAPITRE TI 


INTERVENTION DE (DIVERS TERMES CORRECTIFS 


4. Influence de l’inclinaison des trajectoires par rapport au pla 
perpendiculaire au champ magnétique. — Comme on l'a vu, les tra- 
jectoires ne sont pas circulaires mais hélicoïdales. Les trajectoires 


MU F 
Here En 


effet, si à est l’angle de la vitesse initiale v, d’une particule atteignant 


sont enroulées sur des cylindres ‘de rayon inférieur à R— 


la plaque avec le plan normal au champ, les composantes de cette 
vitesse sont v, cos et, sin à. La projection de la particule sur!le 
mvo COS À 
G He 

(mouvement circulaire ‘et uniforme), tandis que la projection de la 
particule sur un axe 0£ parallèle au champ se déplace d’un mouve- 


plan normal au champ décrit une circonférence de rayon 


ment rectiligne et uniforme de vitesse v, sin à. La trajectoire est donc 


une si . Fes le cylindre de révolution derayon tp sns® LR 
La particule n’atteint la plaque photographique que lorsque l’angle à 


est compris entre les valeurs limites correspondant à la différence 


! 
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maxima des cotes extrêmes de la plaque avec la cote du point de 
départ de la particule. Il est facile de se représenter les trajectoires 
en développant le cylindre sur une génératrice passant par la source 
supposée linéaire et de longueur 2L (fig. 20) si on désigne par £ la 
cote d’un point de la source par rapport au plan médiateur de cette 
source, et par z, et z, les cotes extrêmes de la plaque, les angles 
extrêmes des rayons émis par le point S et qui atteignent la plaque 
seront (en confondant les tangentes avec les angles) : 


£a — 24e 
DR Ro DRE A 


pour les points extrêmes de la source, ces angles prennent leurs 
valeurs maxima : 


Dee Va 


TR per INR ne 


Dans le spectrographe de Bellevue on a dans les cas extrêmes : 


2L—= 14 mm. RER 23,9 
pour un rayon de 260 mm. : 
10,5 10,5 I 
DL PSN NS 7 Bo 


TT 1 
CN SE ner 3 Boo) (0 7 000 


la particule frappe la plaque à une distance de S égale à 2R cos à très 
voisine de R. On voit que l’approximation que nous avons admise est 
tout à fait justifiée (Dans le cas où on utiliserait une plaque parallèle 
au champ, on aurait : 


Dans les autres spectrographes et en particulier dans les spectro- 
graphes £ ainsi que dans le spectrographe à utilisé par Chang à Prin- 
ceton, cette correction est loin d’être négligeable. 


. 2. Influence de l’utilisation d’une plaque inclinée sur la forme des 
raies. — Dans le cas où on utilise comme récepteur les nouvelles 
plaques photographiques utilisées en physique nucléaire (voir plus 
loin) la plaque, au lieu d’être parallèle au champ, est placée dans un 
plan incliné par rapvort à la direction de ce champ (fig. 21). Si on 
étudiait dans cette plaque la répartition du nombre de traces dans 
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une bande très étroite située à l'intersection du plan de la plaque 
avec le plan de la fente, la forme dé la raïe serait la même que dans le 
plan de la fente. Si on étudie une région plus étendue, les trajectoires 
seront dans la zone limitée par les intersections du plan de la plaque 
avec les cylindres correspondant aux arcs des circonférences limitant 


Fig. 21. 


la zone hachurée. La focalisation sera différente suivant les bandes 
explorées de la plaque, mais si la fente n’est pas trop large et si la 
plaque n’occupe pas une région trop étendue, la forme de la raie ne 


Fig, 22. 


sera pas beaucoup modifiée. Néanmoins, cette disposition élargit les | 
raies et modifie un peu leur forme. J! est nécessaire dans ces condi- 
tions de comparer les statistiques faites dans la même bande de la” 
plaque photographique pour avoir une idée exacte de l'intensité de 
raies différentes. En effet, pour deux bandes telles que a et b 

(fig. 22) on constate par simple examen de la figure que les formes. 
de raies seront différentes et que la position des sommets pourra 


différer de quelques dixièmes de millimètre (dans le d si 
graphe de Bellevue). ( cas du spectro: 


; 
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3. Influence du ralentissement et du « straggling » dans l’épaisseur 
de la source. — Lorsqu'une source est relativement épaisse, les parti- 
cules « sont ralenties par la traversée d’une certaine épaisseur de 
cette couche. Les particules qui sont émises en profondeur le seront 
davantage. Même en admettant que l'effet de la traversée d’une 
couche soit seulement de ralentir d’une même quantité la vitesse des 
particules « (ce qui revient à négliger le « straggling »), nous aurons 
à la sortie au lieu d’un ou de plusieurs groupes de rayons « de 
vitesses déterminées, un spectre continu de vitesse pour chaque 
groupe. En faisant des hypothèses sur la répartition des atomes actifs 
dans la source et en utilisant les lois du ralentissement des parti- 
cules «& (16), la connaissance de la répartition des vitesses à la sortie 
de la source permet de prévoir l’élargissement et le changement de 
la forme des raies. l 

Soit une source homogène de matière radioactive, d'épaisseur H, 
d'intensité totale nç/cm?/sec. 

Chaque couche d'épaisseur dz située à la profondeur £ (fig. 23) 
émet par seconde par centimètre carré : 


d£ : 
no y Particules. 


Fig. 23. 


Soit V, la vitesse d’émissicn de ces particules «, toutes les parti- 
cules émises par la couche dz (dans une direction voisine de la nor- 


male à la couche) sortiront avec une vitesse moyenne vo(1 —u) infé- 


amet + 4 
= est liée à z par la formule de 


rieure à v,. La quantité u — 2 
M. Rosenblum (16) : 
g — k(u — u? + 0,355uÿ). 


On peut, comme dans le travail cité, exprimer £ en mg./cm*. Pour 
les substances radioactives À n’a pas été déterminé, mais on peut éva- 
luer l’effet du ralentissement en prenant.pour la valeur donnée pour 
l’or pour des particules de 5 Mev: k — 60. D'autre part, si on étudie 
seulement des sources d'épaisseur inférieure à 1 mg./cm*, on voit 
que, à mieux de 1 o/o près, on peut se contenter d'écrire : 


£ —ku. 
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S'il n’y avait pas dispersion des vitesses (« straggling ») les parti- 
cules « auraïent toutes la même vitesse v,(1 —+) en sortant de la 


source. En réalité, le nombre d'interactions avec les électrons des 
atomes constituant la source n’est pas le même pour les différentes 
particules émises, de sorte que la perte d'énergie fluctue : il yo 
« straggling », dispersion des vitesses autour de la vitesse moyenne, 
vi s—). La théorie de Bohr (17) et Flamm (18) a permis de cal- 
culer l’ordre de grandeur de la fluctuation statistique ; ces résultats, 
déduits de considérations de théorie classique, restent valables en 
première approximation lorsqu'on cherche à appliquer la théorie 
quantique (19) (20). Bethe montre cependant que la dispersion doit 
être plus grande que ne le prévoit la théorie, surtout pour les corps 
légers. Le résultat de la théorie de Bohr et Flamm est le suivant : le 
nombre de particules à provenant de la couche £, ds et possédant à 
la sortie une vitesse comprise entre : 


» 


mfi— +) +9 et our — à Ji + 9 + d9) 
est donné par la répartition gaussienne : 
AT 2/02 
n(odo=n,  —eT*?/°de. 
(? ? 0 H oVr ? 


ñ, étant le nombre total de particules émises par la source norma- 
lement à sa surface. 


p le coetficient de dispersion qui est ici sans dimensions. 
La théorie donne pour p une valeur proportionnelle à VP avec : 


P—(167e:N7Z)s 


(e, charge de Félectror ; Z, nombre d'électrons par atome ; N, nombre. 
d’atomes par milligramme si l'épaisseur s est exprimée en milli- 
grammes par centimètre carré). Autrement dit P est de la forme” 
D Vs, pour un corps donné. 
La théorie a été vérifiée expérimentalement par Briggs (21) (les 
résultats plus récents portant surtout sur des particules de nature on 
d'énergie différentes). Il trouve des valeurs de p supérieures aux” 
valeurs théoriques. 6 
Nous allons effectuer nos calculs de ralentissement en tenant. 
compte de ce « straggling ». Pour déterminer les valeurs de o que 
nous utiliserons nous admettrons que les valeurs expérimentales de 
Briggs pour le mica sont valables et nous admettrons que p est pro- 


portionnel à VE ce qui nous permettra de déterminer les valeurs de e 
pour les sources. Cette manière de procéder permet d'évaluer (d’une 
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nanière approchée) la répartition des vitesses des particules émises 
Jar la source d'épaisseur H. 

P, proportionnel à N X Z est proportionnel à Z/A : 

pour le mica : Z/A # 1/2, 

pour l'or : Z= 79, A = r97, Z/A# 1/2,5, 

pour le protactinium : Z— 91, A— 231, on peut admettre encore : 
DU 1/2,5. 

Nous prendrons donc : 

p=Ves 

1/2,5 . 
AL 


MECC— Cnics X 


rs Cmica 
HART 
Sriggs donne pour le mica, pour 2— 1,3 Mg., Puica — 3,06. 10 d’où : 


3.06?.10—5 2 _ . 
Emica = gg = 92. KO et C— 9,17). 107. 


Cherchons le nombre de particules sortant de la source d’épais- 
eur H normalement à la surface avec une vitesse comprise entre 
(1 — m) et vi(1 — m— dm). 

» Pour la couche dz le nombre de ces particules sera : 

n(m)dm = n(s)de 

el que : 
fi +) +) =0(1—m) 


A 


oit en négligeant le produit 9 — qui est du second ordre (ce qui peut 


e justifier a posteriori) : 


QT ——m 
z constant do = — dm : 


n(m)dm= n0 Re LE GA 


- La répartition des vitesses sera donnée, pour l’ensemble de la 
ouche, en intégrant par rapport à z de o à H: 


NE JL 
(#0 


nodm H REre AREA ST. 
N(mdm =" T6 dz 


n 


1 vod 
U : N(m)dm = HVE F(m) 


2 


5o4 EUGÈNE COTTON 


avec : 


—(£-n) 


4 CAT cz 
Fém)= f me d£ 


le 


qui peut s'écrire : 


VO m 
re fr des (TA) dz 


Ve Jo ave 
fu m 2 
à RE à ve) d 
ou : F(m)= À f e u 
en posant : u — V£. 
. 
L'étude de la fonction e V° “V/ montre qu'elle présente un 


maximum égal à 1 et qu’elle retombe à des valeurs négligeables 
pour des valeurs de x de part et d’autre de ,,. L'intégrale pour les 
premières valeurs de m peut être prise de o à + œ: 


uw m \2 & 
Fev À) du= et" | et/ou") dy 
2m ra jé 
: —  — Vr _ AVeyr 
_ h2mjk ke NTEE 
te =. 
La fonction F{(m) aura d’abord (sauf lorsque H est très petit) une 
q P 


valeur constante kV/r qui donne pour N(m) N(m)dm = dm confor- 


HN [m] 


1000xm 


mément au résultat obtenu en l'absence de « straggling ». Mais 
ensuite N(m) décroît et on ne peut représenter ses variations qu’en 
effectuant une intégration graphique. 


La figure 24 donne les variations de N(m) pour H=—0,r et 0,2 
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avec en pointillé les résultats que nous aurions en l’absence de 
« straggling ». On a indiqué également les courbes pour H —0,05 et 
H—0,49 mg./cm? pour bien mettre en évidence la modification 
produite dans la répartition des vitesses lorsque Au/v— m croît. 

Le fait que, même pour H — 0,49, m 0,015 justifie l’approxima- 


tion que nous avons faite en négligeant le produit + = F (+ — m) 


K 
inférieur ne ge + o o12) de l’ordre de quelques 10—* 
60 | 60 & q q ? 


La répercussion de cette répartition des vitesses sur la forme de la 
raie peut être déduite de nos résultats. Soit toujours 1=—/(x) l’équa- 
tion de la courbe donnant la forme de la raie correspondant à des 
particules alpha monocinétiques. Les N(m)dm particules émises avec 


la vitesse v,(1 — m) donneraient une raie d’équation : 
I= f(x — 2Rm) 


et la raie globale sera représentée par : 


J(r)= JL NE) fe — 2Rm)dm 


l'intégration pouvant être prise de o à + æ puisque la fonction N(m) 
reste nulle lorsque m est supérieur à la limite supérieure des valeurs 


utiles. 
On peut construire les courbes y =N(m)f(x — 2Rm) pour diffé- 


Unites 
| arbitraires 


Unites . 
arbitraires 


Unités . 
arbitraires 


1 È x mm 


Fig. 25. 


rentes valeurs de æ et en déduire par intégration graphique les 
valeurs correspondantes de J(r). Les calculs ont cté effectués (en 
prenant toujours pour f(x) la courbe expérimentale déjà utilisée) et 
la forme de la raiea été déterminée pour H—0,1 et H—0,2 mg./cm?. 
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Les courbes obtenues sont reproduites figure 25. Les formes de raies 
reproduites figure 25: sont tout à fait comparables aux formes expé- 
rimentales: | 

Les comparaisons quantitatives sont plus délicates, étant donné que 
l'on connaît mal la répartition des atomes du corps radioactif émet- 
teur « dans la couche active et, par suite, le nombre atomique moyen, 
de la couche active, son épaisseur totale et même son homogénéité. 

Les résultats obtenus permettent cependant aussi de comprendre 
mieux, qualitativement, la divergence signalée figure 19, page 18, 
entre la courbe théorique obtenue en admettant qu'il n'y a aucun 
ralentissement et la courbe expérimentale pour une épaisseur de 
matière très faible. Si les atomes radioactifs sont répartis dans une 
couche d'épaisseur o,o1 mg./cm? la dispersion élargit la courbe et 
modifie sa forme dans le sens voulu. 


4. Influence du gaz résiduel présent dans la chambre du spectro- 
graphe. — La pression dans la chambre du spectrographe est toujours, 
au cours des expériences, inférieure à ro7° mm. de mercure (le plus 
souvent elle est de l’ordre de 10—* mm.). Comme le parcours des par- 
ticules « dans un gaz varie, en première approximation, comme 
l'inverse de la pression, ce jarcours pour une particule du polonium. 
sera de l’ordre de : 


3,8 env. X 760 X 10° — 28,9 X 105 cm. — 28,9:10% m.— 28,9 km. 


Comme les rayons « ne parcourent dans la chambre qu'une longueur 


inférieure à x X 4o— 130 cm., cette longueur est inférieure à la 
10? X 1,3 


fraction ——— —4.10-* du parcours total. Le ralentissement et 


a fortiori le « straggling » n’interviennent pas. 
D 


9. Influence du «scattering » (diffusion nucléaire). — Le «scattering» 


, des particules « par: 1° les parois du spectrographe, 2° les bords des. 


fentes, 3° le gaz résiduel dans la chambre, peut amener certaines parti- 
cules à arriver dans l’émulsion photographique avec la bonne direction, 
sans qu'elles aient été focalisées réellement. Mais pour qu’elles soient 
comptées il faut en outre que les traces aient la bonne longueuf. 
Comme le «scattering » des particules « n’est pas très important, le 
nombre des erreurs introduites par ce processus reste faible. Néan- 
moins, dans la queue des raies on trouve certainement des traces de 
particules « réfléchies par les parois en particulier et on cherche à. 
diminuer les réflexions en recouvrant les parois du spectrographe 
d’une couche de vernis à la bakélite, de manière à avoir un corps de 
faible numéro atomique. 

Rossi et Staub (22) indiquent, dans leur ouvrage récent sur les 


Chambres d’ionisation, que la diffusion vers l'arrière (« back scatte- 
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ing ») des particules & par le métal sur lequel est déposée la source de 
articules à n’est pas du tout négligeable. Avec une chambre d’ioni- 
sation qui compte toutes les particules émises par une source plane 
mise dans l'angle solide-2x, le nombre de particules comptéesestaug- 
nenté de plus de 1 0/0 par les particules réfléchies dans le support, 
orsque ce support est formé d’un corps de numéro atomique élevé 
4,3 0/0 pour l'or). Cette estimation est fondée sur des considérations 
héoriques (développées dans un rapport de J. A. Crawford (23) non 
ncore parvenu en France) et sur des mesures expérimentales. Rossi 
> Staub expliquent que la diffusion simple est négligeable d’après la 
vrmule de Rutherford mais que la diffusion multiple augmente nota- 
lement le nombre de particules « renvoyées vers l'arrière. 

Dans le cas de la spectrographie magnerique, la canalisation des 
barticules « diminue certainement beaucoup l’importance de la 
orrection due à ce « back scattering ». Néanmoins, pour expliquer 
an fond continu de l’ordre du dix millième, un tel phénomène pour- 
ait peut-être intervenir conjointement à la diffusion des atomes 
adioactifs dans le support. Il serait intéressant, pour diminuer. 
importance de ces elleis parasites, d'utiliser des sources déposées 
sur des films très minces de métaux ou, mieux, sur des films cellu- 
osiques. 

D'autre part. la diffusion multiple peut augmenter la diffusion due 
aux bords des fentes. On peut peut-être expliquer ainsi la raison pour 
aquelle on obtient souvent des « queues » plus faibles avec des 
sources déposées sur la tranche d’une lame métailique qu’en utilisant 
ane source limitée par une fente de source. 


6. Queue des raies. — On constate toujours la présence en nombre 
plus ou moins grand suivant les sources (propreté, support, épaisseur 
le matière) de particules « beaucoup plus lentes que celles émises 
Dar la source et ralenties dans l'épaisseur de la matière formant cette 
Source. La courbe représentant le nombre de particules par champ, en 
fonction de l’abscisse si elle débute à zéro en général, est prolongée 
jar une « queue » du côté des basses énergies. Cette queue s'étend 
vendant plusieurs centimètres, soit sur une bande d'énergie atteignant 
t Mev ou plus. On ne peut analyser avec certitude la cause de la pré- 
ence de ces particules très ralenties, mais il semble bien qu’elle soit 
attribuer à la présence de poussières sur la source et les fentes, à la 
Jénétration des atomes radioactifs assez profondément dans le sup- 


: A di ; 
Jort, 5 cm. correspondant à un ralentissement a — 10 o/o soit, 
l'après S. Rosenblum (thèse), pour 5 Mev à 3 mg./cm° de Ag (soit 
3,0 :), 4,5 mg./em? d’or (soit 2,3 4). 1,5 mg./em? de mica (soit 5 fx). 
L'importance de la hauteur de la queue par rapport à celle du 
‘ommet est variable. À 300 Kev du sommet, Wadey (13) observe un 
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fond de 2.10-% du sommet principal;-à 500 Kev de 2.107*. Le fond 
obtenu à Bellevue est, dans les conditions moyennes, de l’ordre de 
10—* à 10, Naturellement, il est très important de réduire ce fond au 
maximum pour chercher les raies de structure fine. 


CHAPITRE III 


UTILISATION DU SPECTROGRAPHE ALPHA DE BELLEVUE 


4. Utilisation des nouvelles plaques photographiques. — La méthode 
de focalisation semi-circulaire a été utilisée d’abord, comme pour les 
électrons B, en recevant les particules soit sur une plaque photogra= 
phique normale aux trajectoires, soit sur un compteur. M. S. Rosen= 
blum (3) a découvert la structure fine en utilisant la plaque photo 
graphique : chaque groupe de rayons à de vitesse initiale déterminée 
donne une raie qui est visible à l’œil nu lorsque la pose est suffisam= 
ment longue et dont l'analyse au photomètre, compte tenu des lois 
du noircissement de la plaque et eu particulier de la saturation, 
permet de déterminer la forme. | 

Le Grand Aimant Permanent de Bellevue (25) a été construit par 
S. Rosenblum et Tsaï pour permettre des poses longues avec un 
champ magnétique constant et sans dépense d'énergie. L’augmentas= 

tion de la durée des poses permet d'étudier la structure fine à l’aide 
de sources de faible intensité. L'utilisation systématique et le perfec= 
tionnement des nouvelles plaques photographiques à émulsions très 
riches en argent permettent maintenant d'enregistrer les traces indi- 
viduelles des particules ionisantes et notamment des particules à. Il 
était naturel de songer à utiliser ces plaques en spectrographie 
magnétique. Eu effet, une raie n’est visible à l’œil nu sur une plaque 
ordinaire que lorsque le nombre de particules l’ayant atteinte par 
millimètre carré est de l’ordre de 1 500 à 3000 au voisinage du 
sommet de la raie. Si une plaque photographique Ilford C:, pat 
exemple, est substituée à une plaque ordinaire on pourra compter au 
microscope le nombre de trajectoires contenues dans un champ et ce 
nombre sera maximum au sommet de la raie. En explorant diffé- 
rentes bandes de la plaque photographique et en ajoutant les résultats 
obtenus, on voit qu'une raie pourra être décelée lorsque la densité 
des trajectoires au sommet sera de l’ordre de 10 à 100 par millimètre 
carré. Ce procédé permet donc, à durées de poses égales, d'étudier 
des sources cent fois plus faibles qu'avec une plaque ordinaire, et le 
gain peut être encore bien supérieur dans certains cas. 

D'autre part, le noircissement d’une plaque examinée à l'œil nu es 

un noircissement global. Un voile léger dû à la lumière peut se 
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uperposer au noircissement dû aux particules à ; de toutes manières, 
?s particules & parasites provenant soit d’une pollution du spectro- 
raphe, soit de réflexions sur les parois, interviennent pour donner 
n noircissement global, alors que les nouvelles plaques permettent 
e discriminer entre les bonnes et les mauvaises traces. 

Les propriétés de ces nouvelles plaques photographiques sont bien 

onnues actuellement. À cause du «straggling » les longueurs des traces 
e particules d'énergie donnée se répartissent autour d'une longueur 
1 plus vrobable suivant une courbe de Gauss. Pour utiliser ces nou- 
elles plaques en spectrographie magnétique, on applique la méthode 
écrite par S. Rosenblum (12, 15). Les plaques photographiques sont 
lacées, en général, non pas perpendiculairement aux trajectoires des 
articules, mais obliquement, de manière à ce que ces particules 
énètrent dans la gélatine en faisant un angle assez petit avec la sur- 
ice. Cet angle modifié après développement par la contraction de 
1 gélatine (26) est assez faible pour que la trajectoire entière dont la 
onguenr est de quelques dizaines de microns, soit contenue dans 
: couche sensible d'épaisseur 20 à 25 y. La plaque étant placée dans le 
ide, la gélatine se détachait parfois du verre, nous utilisons mainte- 
ant des séries de plaques Ilford C; qui ne présentent plus cet incon- 
énient. Le « fading » n’existant pratiquement pas dans le vide, en 
absence d'oxygène et de vapeur d’eau ne peut nous gêner, même 
ans le cas de poses de plusieurs semaines, à condition de développer 
2s plaques aussitôt après exposition. Le travail de K. B. Mather (27) 
tudiant le « fading » des traces de protons dans une pression de 
ordre de 1: mm. de mercure confirme ce point de vue. 
- Regardons de plus près comment est réalisée la focalisation dans 
è cas d’une plaque placée obliquement. Les trajectoires circulaires 
es particules à frapperont la plaque sous l’incidence donnée; la 
irection de la petite trace rectiligne prolongeant la trajectoire circu- 
aire fera, lorsque la fente est peu ouverte, un angle très faible avec 
à normale au plan de la fente. On utilise généralement des plaques 
llongées (180 X 18 mm? ou 180 X 13 mm?) dont la grande dimen- 
ion est parallèle au plan de la fente et normale au champ. Les 
tracks » dans la gélatine seront donc sensiblement dans un plan 
ormal au plan de la fente. 

Soit 2L la longueur de la source (parallèle au champ), soient a et b 
:s largeurs des deux bandes de la plaque situées de part et d'autre 
u plan normal à la source en son milieu. Si on développe les trajec- 
oires hélicoïdales issues des deux extrémités de la source et arrivant 
ux bords opposés de la plaque (fig. 26), on voit que la différence 
ntre les angles extrêmes faits par les trajectoires avec le plan normal 
la source sont, comme nous l'avons déjà remarqué page 20: 

* L + b sin Ÿ L L + a sin Y 
TR TR 
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Y étant l’inclinaison de la plaque. 


4 

Pour: L— mm. a—b=—gmm gd== 
R—250 sin d — 0,37 
rR—=)785 
la différence entre les angles extrêmes sera : 
7 +3,33 10,3 20,6 
—2 7 ——= —0,026 
jé 2785 — 85 7 |? 


Fig. 26. 


à environ 1° près les trajectoires pénètrent donc dans la gélatine sous 
un angle d'incidence égal à 4 (Les traces peuvent être ensuite cou- 
bées par la diffusion) (ou « scattering »). | 

Au microscope on observera par la diffusion un angle 4, qui seras 
inférieur à Y à cause de la contraction de la gélatine au moment .äw 
développement (26). 


2. Longueur des traces. — Les traces correspondant à des parti= 
cules focalisées auront des longueurs correspondant aux énergies de 
ces particules. 

L’étalonnage des longueurs des traces en fonction de l'énergie des 
particules a été effectué par plusieurs méthodes. Pour upe énergie 
donnée et à cause du «straggling » d'une part, de l'incertitude surile 
premier et le dernier grain due à la dimension finie des grains et à 
leur espacement d’antre part, les longueurs se répartissent autour 
d'une longueur la plus probable suivant une loi gaussienne. L'unité 
d'écart a été déterminée : elle correspond à 3 à 4 0/0 du parcours 
(voir ci-dessous nos mesures sur l’étalonnage des nouvelles plaques). 

La plaque photographique recueille, outre les particules «+ issues: 
de la source et focalisées normalement, des particules parasites pre- 
venant soit de la pollution de l’appareil, soit de réfiexions sur les. 
parois, Pour détecter les raies sur une plaque, on compte le nombre 
de traces contenues dans un champ du microscope et on étudie les 
variations de ce nombre en fonction de l'abscisse sur la plaque, 
comptée parallèlement à la grande dimension de la plaque. On se 
déplace le long d’une bande dont la largeur est la largeur du champ À 
en utilisant une vis micrométrique on peut opérer de manière à 
compter le nombre de traces contenues (ou plutôt dont le point d'im- 
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pact est contenu) dans un champ carré, de côté Ax, puis dans le 
champ immédiatement contigu., et ainsi de suite-pour toute la bande. 
Comme les fluctuations statistiques interviennent, on ne peut géné- 
ralemert se contenter d'une seule bande «ét on “explore plusieurs 
bandes successives en déplaçant la plaque dans le sens de sa petite 
dimension. On additionne ensuite le nombre de traces comptées dans 
un rectangle de largeur Ax et de longueur Ay —nAx, si n est Le 
aombre de bandes explorées. On diminue ainsi l'erreur statistique 
somme nous le verrons. Nous reviendrons également sur les modifi- 
cations ‘apportées à la focalisation du fait de l'emploi d'une plaque 
mclinée. 

On ne doit compter que les traces réellement focalisées, et non les 


Fig. 27. 


races parasites. Pour cela on tient compte des propriétés 1°, 2°, 3°, et 
n ne compte que les traces : 1° qui sont, à l’origine, sensiblement 
Jarallèles à :0y; 2° qui pénètrent dans la gélatine sous un angle 
oisin de 4, ; 3° dont la longueur correspond à l'énergie des « foca- 
isés au point d’abscisse x (!) (Certaines particules parasites prove- 
ant de sources de pollution situées au voisinage du plan de la'fente 
lonnent, en effet, des traces satisfaisant aux conditions u et 2 mais 
jon à 3) (fig. 27). On tiendra compte naturellement de l'écart moyen 
t on comptera pour chaque région explorée correspondant à l’éner- 
ie E, les traces de longueur comprise par exemple entre ua A, 
+ A7, d étant la longueur la plus probable pour le< particules 
Pénergie Æ et 2A/ une erreur admissible, par exemplella largeur à 
hi-hauteur de la courbe de Gauss, ou ‘une lougueur un peu plus 


(‘) Avec une tolérance qui est déterminée par l'importance des varta- 
ions de longueur dues aux « straggling ».dans l’émulsion. 
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grande pour tenir compte de la largeur de la raie et des différences 
des angles d'incidence. 


8. Erreurs statistiques. — Expérimentalement, on obtient une 
courbe donnant la répartition spectrale du rayonnement d’une source 
déterminée en comptant le nombre de traces contenues dans une 
bande transversale de la plaque photographique de largeur Ax, 
Aétant égal à n fois la largeur du champ du microscope (n—1,2,3,4, 
rarement >> 4) et de longueur variable. La probabilité pour qu'une 
particule « émise par la source atteigne la plaque dans cette bande Az 
d’abscisse moyen x est un nombre déterminé p(æx) qui dépend à la 
fois de la forme de la raie (géométrie de l'appareil, ralentissement, 
«straggling ») et dela répartition spectrale du rayonnement « du corps 
considéré. Si la durée d'exposition a été telle que le nombre total de” 
particules émises par la source est N, le nombre le plus probable de 
particules « tombant dans la bande Ax sera l’entier égal à la partie 
entière de m—pN. | 

En réalité, on observe généralement un nombre n différent. Le 
calcul des probabilités permet de déterminer la probabilité W{n) 
pour que l’on trouve n traces. On peut en effet se ramener au pro- 
bième classique des épreuves répétées N fois en considérant l’émis-1 
sion d’une particule « comme une épreuve, l'épreuve étant considérée” 
comme favorable lorsque la particule tombe dans la bande Ax. La 
formule de Poisson, valable lorsque N est grand, quel que soit p(x) 
et par suite », nous donne immédiatement : 


On observera un maximum pour la valeur de n égale à la partie“ 
entière de m [si m estentier W(m)— W(m—1:)]. À 
Si on cherche la valeur moyenne de l'écart n — m, on trouve natu- 
rellement zéro, les valeurs supérieures à m compensant les valeurs * 
inférieures. Si on cherche la valeur quadratique moyenne de cet 


écart Va — m)?, on trouve Vm, cela étant vrai rigoureusement quel 
que soit m, pourvu que N soit grand. ; 
» , 4 

r \m I ve . 
L'erreur relative sera  __ 1, On divise donc l'erreur relative 


M, Vmn 
par 10 en multipliant par 100 le nombre de particules comptées. D'où" 
la nécessité d'explorer une surface plus grande de plaque, ou de 
poser plus longtemps pour étudier les raies faibles. Va est la valeur 
de l'écart quadratique moyen. La probabilité pour que l'erreur 
In — m | dépasse Vm est de l’ordre de 30 o/o (pour m — 4 on trouve : | 
0,22, pour mm —5:0,29, pour mtrès grand : 0,32). Mais si la probabilité } 
pour que l'erreur dépasse Vrm n'est que de 32 o/o pour m grand, law 
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w 


probabilité pour qu’elle dépasse 1,5/m n’est encore que 15 0/0; 


remarquons que l'erreur est Vr et non Vn, ces deux nombres peu- 
vent différer beaucoup lorsque n est petit. Exemple : m — 5, m = » 


ou 3 ; supposons 7 — 3 l'erreur est de 2 <Vm, mais cette erreur est 
pue n 9 pe . 
supérieure à V3 — 1,73. Expérimentalement, comme c’est r qui est 


déterminé, on prendra une erreur légèrement supérieure à Va. 1e 
. Ces erreurs sont dues uniquement au fait que l’émission s’effectue 

au hasard. Il faut tenir compte aussi des erreurs de comptage : on 
peut compter une trace trop longue ou trop courte ou trop inclinée, 
ou omettre une trace 1l y a également des taches et des rayures qui 
rendent le comptage plus difficile. D’après la loi des erreurs de 
Gauss, il semble qu’on puisse admettre que ces erreurs soient pro- 


portionnelles à rm. Expérimentalement, il semble qu’on puisse 


considérer que la courbe théorique passèrait dans la bande comprise 
entre deux courbes qui se déduisent de la courbe expérimentale en 
ijoutant aux ordonnées n, Æ k/n, k étant de l’ordre de 2, étant 
ëntendu que la courbe peut sortir de la bande exceptionnellement. 
On cherchera donc à compter un très grand nombre de traces pour 
réduire l’erreur statistique relative et la position et l'intensité des 
faies déterminées lorsque le nombre de traces sur le sommet est 
faible, sont moins bien définies que lorsqu'on a une statistique nom- 
breuse. 


+ 4. Analyse du spectre d’une substance émettrice x. — L'exploration 
d’une bande de la plaque photographique donne, par comptage des 
iraces satisfaisant aux diverses conditions requises, une fonction 
n— f(x) donnant le nombre de traces par unité de surface, en fonc- 
ion de l’abscisse x. Cette fonction est représentée par une courbe. 
En tenant compte des conditions statistiques définies ci-dessus, on 
eut chercher à déduire de cette courbe le spectre à de l'émetteur 
jonsidéré, c’est-à-dire l’énergie et l'intensité relatives des différents 
*roupes de particules émises par le corps. Pour cela on cherchera 
quels sont les maxima de la courbe qui ne peuvent être expliqués par 
les fluctuations statistiques et on cherchera à identifier la courbe 
ivec celle que l’on obtiendrait en composant un certain nombre de 
aies simples d’intensités et d'énergies convenables. Autrement dit, 
nn cherchera à identifier : 


a) = X],v,(x) 


(x) étant la fonction représentant une raie simple dont le sommet 
orrespond au ième maximum de la courbe n — /(x) et 1; un nombre 
jroportionnel à son intensité. Soit n—#{x) l'équation d’une raie 
inn. de Phys., 12e Série, t. 6 (Mai-Juin 1951). 33 
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type, correspondant à la fois à la géométrie et à l'épaisseur de 
matière de la source considérée, on pourra écrire : 


pH eu (x — Ti) 


| 


En effet, pour un rayon de courbure double le nombré des particules, 
tombant par unité de surface sur le Sommet sera moitié, l'angle 
solidé étänt deux fois plüs faible. 
Lorsque les raies sont bien nettement séparées les unes des autres, | 
Ce travail est facile, mais il n’en ést pâs de même lorsque les raies. 
soüt proches. Il peut arriver qué deux raies donnent un seul maxis 
fiüm dort l'énergie est iñtérmédiaire entre celles des maxima des 
deux räiés composantes. Dans ce cas, là structure échäppéra à l’obz 
servation, à moins que là largeur de la faie résultante soit nettémént, 
plus grande que celle d’une raie simple. Mais dans ce cas on ne peut» 
connaître avec précision les énergies et les intensités des deux rates: 
Dans d’autres cas, on discernera néttement l'existence d’une raie 
“par un maximum ou une « bossé » de la courbe, mais on ne pourra 
pas non plus fixer la position de la raie et son intensité. | 
De toutes manières, 1l est toujours délicat de procéder à la décome 


position d'un spectre « et il faut le faire avec beaucoup de circonspec= 
tion. 


5. Rapport de l’intensité de deux raies. — Du fait que la largeur 
géométrique à la base d’une raie idéale correspondant à une source 
linéaire est comme on l’a vu proportionnelle à R (largeur Re?) là 
forme dé la raie est changée lorsque l'on a affaire à deux râies Fes 
vement éloignées. Comme on ne connaît pas la forme exacte d’uné 
raie expérimentale, on tiendra compte d’un élargissement approxii 
matif. De toutes manières, pour comparer l'intensité des raies obte* 
nues après décomposition, il est préférable de comparer les surfaces 
des courbes à la hauteur des sommets. 

Mais le rapport des intensités de deux groupes de particules 4 
d'énergies assez différentes n'est pas égal au rapport des surfaces S 
et S’ des deux raies : en effet, les circonférences parcourues par les 
particules des deux groupes ayant des longueurs différentes, l'angle 
solide utile est plus grand pour la raie la moins rapide. Si R et À 


sont les deux rayons, le rapport des angles solides est . Le rapport 
des intensités est donc : 


faturellément, pour deux raies rapptochées À C2 1 


JELATS 
TÆSr. 
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CHAPITRE IV 


POUVOIR DE RÉSOLUTION ET LUMINOSITÉ 
D'UN SPECTROGRAPHE MAGNÉTIQUE 


Comme en spectrographie optique, le pouvoir de résolution corres- 
pond à la facilité plus ou moins grande avec laquelle on peut séparer 
deux rayonnements d’énergies voisines et la luminosité à l'intensité 
des raies obtenues pour une source d'éclat déterminé. Ces deux 
grandeurs varient en sens inverse l’une de l’autre, en fonction de la 
plupart des paramètres physiques du spectrographe. 

Nous commencerons par définir ces deux grandeurs de manière 
plus précise, afin de pouvoir les exprimer par He nombres. 


4. Pouvoir de résolution. — Si x; est l’abscisse du sommet de la 
raie correspondant aux particules de vitesse v, le pouvoir de résolu- 


% CHAN 2 2 
tion sera d'autant plus grand que —= sera plus élevé. Comme ce 


sont les énergies E des particules que l'on détermine, nous considé- 


te EP CTM : : À dæm 
rerons ici la quantité — qui varie dans le même sens que —== et 


, nous es ue le pouvoir de résolution est proportionnel à —— ie 
q P POP F6 


Mais T peut être très grand sans que l’on puisse séparer deux raies 
nes si les raies sont très aplaties. Nous sommes donc amenés à 

tenir compte de la largeur des raies; nous la ferons intervenir en 
introduisant la largeur de la raie à mi-hauteur Ax et nous appelle- 
rons pouvoir de résolution la quantité : 


Rappelons que la possibilité de séparer deux raies dépend non seu- 
lement de l’écartement, mais encore de l'intensité relative des deux 
raies. Indiquons également que le choix de la largeur à mi-hauteur 
est assez arbitraire et correspond seulement à une valeur raisonnable 
pour les formes de raies que l’on obtient en général en spectrogra- 
phie magnétique. 


La formule donnant P peut s’écrire P — re , AE étant la largeur à 


- mi-hauteur de la courbe représentant les variations de la densité des 
* traces en fonction de l’énergie. 


Rp €. A'PETS ENT 


510 EUGÈNE COTTON 


2. Luminosité. — La luminosité de l'appareil sera d'autant plus 
grande que la fraction du nombre des particules émises par la source 
qui atteignent la plaque est plus grande. On pourrait donc définir la 
luminosité par cette fraction. Mais il semble préférable de considérer 
le rapport du nombre N de particules de vitesse v tombant sur Ja 
plaque au nombre nr, de particules de cette vitesse émises par l'unité 
de surface de la source : 

N 
Lu —= R . 

C’est ce rapport que nous appellerons luminosité du spectrographe. 
‘Cette définition donne une luminosité égale pour des spectrographes 
utilisant des sources d’intensité très différentes mais de même bril- 
: lance, correspondant à une même épaisseur de la couche radioactive, 


donc pour lesquelles la correction du pouvoir de résolution due äu 
ralentissement sera la même. 


3. Cas du spectrographe semi-cireulaire. — Les expressions de P 
et de Lu sont faciles à expliciter. Avec les notations déjà employées 
E désignant l’énergie cinétique de la particule, il vient : 


2mv 2VomE 
PUS Het vo He 


(si la correction de relativité est négligeable) 


AE He VE … He E 


dx Vom I VamE 1 R 
E 


D'autre part, si 2Y est la largeur de la source, la largeur théorique 
de la raie à la base est 2Y + R(+? + 42), © et d étant les demi-ouver- 
tures du faisceau de particules « dans le plan des trajectoires 
moyennes et perpendiculairement à ce plan. Nous avons vu que dans 
le spectrographe de Bellevue R4? est négligeable. La largeur de la” 
raie est donc à la base 2Y + Ro? et, à mi-hauteur, elle ne peut être 
calculée simplement. D'ailleurs, dans le cas des particules «, nous 
avons vu que la largeur à mi-hauteur dépend beaucoup de l’absorp-" 
tion et du « straggling » dans l’épaisseur de la couche contenant les 
atomes radioactifs, phénomènes indépendants de la géométrie du. 
dispositif. On a un ordre de grandeur du pouvoir séparateur en 


admettant une largeur à mi-hauteur égale à 2Y (sauf lorsque 2Y est 
petit devant R#?). Dans ce cas : à 
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Numériquement dans le cas du spectrographe de Bellevue pour 
E z 6 Mev (thorium GC) Ax — 0,5 mm., R— 300 : 


La largeur de la raie à mi-hauteur correspond à environ 10 Kev, 
soit 1,7 0'00 de l'énergie des à. Naturellement l'épaisseur de la source 
en élargissant les raies diminue notablement le pouvoir de résolu- 
tion : pour le protactinium on trouve une largeur de raie à mi-hau- 
teur de l'ordre de 2,5 mm. soit 50 kilovolts, soit 1 o/o de l'énergie 
des particules «. 

- Luminosité : on trouve aisément pour une source de largeur 2Y, de 
longueur 2L et pour une plaque de hauteur Z projetée sur la direc- 
tion du champ : 


(RL Les AI Z 2F NAME AS 
de RE So rs TT à PU 


T 


pour le spectrographe de Bellevue on trouve dans des conditions 
moyennes (en millimètres : Y —0,25; L—10; Z—4; F—1,5; 
== 250;: 15) ï 


Eu 


4 ‘4T 
(angle solide 2e.) £ 


1 250 

pour une source émettant 1 250 particules « par millimètre carré par 
seconde, la plaque recueille une particule « par seconde. Dans une 
‘chambre d’ionisation utilisant un angle solide voisin de 2x avec la 
même source, la chambre collecterait 3 750 «/sec. mais naturellement 
le pouvoir de résolution serait beaucoup plus faible. 


4. Recherche des conditions optima. — Dans un travail récent sur 
les spectrographes 8, G. Geoffrion (28) établit, au moyen des for- 
mules donnant le pouvoir de résolution et la luminosité, les condi- 
‘tions optima pour lesquelles la luminosité est la plus grande à pou- 
voir de résolution égal (sa définition du pouvoir de résolution est 
différente de la nôtre du fait qu’il considère les quantités de mouve- 
ment au lieu des énergies). Il arrive à la conclusion qu’on travaille 
dans des conditions bien meilleures en augmentant l’entrefer de 
l'aimant ou de l’électro-aimant qui produit le champ. Ses calculs 
s'appliquent naturellement aux spectrographes a (bien que la vérifi- 
cation des formes de raies théoriques semble moins bonne que pour 
les électrons). Mais dans le cas du spectrographe de Bellevue on ne 
pourrait naturellement pas augmenter dans de larges limites l'en-. 
irefer de l’aimant permanent car le champ ne serait plus suffisant 
pour que la focalisation se fasse toujours dans l’entrefer. On doit se 
contenter d’agir sur les autres variables, c’est-à-dire de choisir pour 
chaque problème particulier les conditions de pouvoir de résolution : 


és 


MALL'OC» “Ri PARSRSS P REP nr ls nn 1087 tr al dt ot: à 4 » 
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et de luminosité qui conviennent pour la solution de ce problème en 
agissant : 
1) sur la largeur de la source 2Y ; 
>) sur la largeur de la fente 2F ; 
3) sur la distance fente-source À. 
La valeur de 2L, longueur de la source, doit être la plus grande: 
possible dans tous les cas. 


SECONDE PARTIE 


Etalonnage des nouvelles plaques photographiques. 


: Nous avons expliqué l'intérêt de l’utilisation des nouvelles plaques 
photographiques en spectrographie magnétique. En vue d’utiliser ces 
nouvelles plaques, nous avons été amenés à étudier d’un peu plus 
près leurs caractéristiques. L'étude générale de ces plaques et de 
l'ensemble de leurs propriétés n’entre pas dans le cadre de ce travail. 
De nombreuses publications générales sur le sujet (29-31) permettent 
de suivre le développement de cette technique et les progrès des émul- 
sions depuis les premières observations qui remontent au début des 
recherches sur la radioactivité naturelle jusqu'aux progrès récents des: 
plaques à électrons, en passant par les travaux de A. Jdanow (32), 
M. Blau, Shapiro et C. F. Powell (33-35). “4 

En ce qui concerne l’utilisation de ces plaques à la spectrographien 
magnétique, nous avons vu que si l'essentiel du dépouillement des 
résultats consiste à compter le nombre de traces dans de nombreux# 

champs du microscope, 1l importe, pour distinguer les traces prove-# 
. nant des particules focalisées des traces parasites, de connaître la“ 
longueur de la trace correspondant à une particule d'énergie donnée. 
La connaissance de la relation entre la longueur de la trace et” 
l'énergie de la particule, si elle est moins importante pour nous que 
pour les chercheurs qui déterminent l'énergie des particules unique 
ment par la détermination de cette longueur, nous est cependant 
nécessaire. C’est pourquoi nous avons été amenés à étudier la relation 
parcours-énergie dans les nouvelles plaques. : 


Procédés pour obtenir la relation parcours-énergie. 
Interprétation. 


Pour obtenir celte relation entre la longueur déterminée au micro-* 


scope de la trace d’une particule « et l'énergie de cette particule, 
différents procédés ont été utilisés. 
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4. Imprégnation de la couche sensible. — On peut imbiber la géla- 
tine d'une solution convenablement diluée d’un sel radioactif émet- 
tant des particules «. Les atomes émetteurs « sont ainsi disséminés 
dans l’épaisseur de la couche sensible. L’émulsion étant séchée et 
abandonnée pendant un temps convenable, après développement on 
obtient une série de trajectoires (ou d'étoiles s’il y a filiation radio- 
active avéc plusieurs émetteurs « successifs) issus de points répartis 
dans toute la couche sensible. On détermine alors les longueurs des 
traces au microscope (soit à l’aide d’un micromètre oculaire préala- 
blement étalonné pour lobjectif considéré, soit par micro-projection). 
On peut déterminer la longueur de toutes les trajectoires quelle que 
soit leur inclinaison par rapport au plan de visée du microscope, il 
faut alors tenir compte de la contraction de la gélatine après déve- 
loppement (« shrinkage »), phénomène dont nous parlerons plus loin. 
On peut aussi ne considérer que les trajectoires sensiblement paral- 
lèles à la surface de la plaque pour lesquelles cette correction de 
contraction n'intervient pas. Connaissant l’énergie d'émission des 
particules à& du corps radioactif introduit (et éventuellement celle des 
successeurs émetteurs «), on peut déterminer pour un certain nombre 
d'énergies connues le nombre des particules ayant une trajectoire de 
longueur donnée. 

L'inconvénient de ce procédé résulte du fait qu’au début de la pose 
la gélatine est encore humide, ce qui modifie son pouvoir d’arrêt et, 
par suite, augmente les fluctuations de longueur des traces. Par 
contre, si les atomes radioactifs ne s’agglomèrent pas en grand 
nombre pour former des centres émetteurs, il n’y a pas à tenir compte 
du ralentissement des particules « en dehors de l'émulsion. 


2. Source extérieure à l’émulsion. — On place une source radio- 

active émettant des rayons a (et d'épaisseur la plus faible possible, 
afin que la self-absorption soit la plus faible possible) dans le yideet 
on s'arrange pour que les particules émises par la source pénètrent 
obliquement dans la gélatine généralement sous incidence presque 
rasante. On mesure la longueur des traces après développement et on 
fait ensuite, comme dans le cas du procédé n° r, la statistique de ces 
longueurs. 
. Ce procédé ne doit être employé que pour des plaques dont la 
couche sensible s'étend jusqu’à la surface extérieure, certaines 
plaques comportant, paraît-il, une couche protectrice ne contenant 
pas de sels d’argent. Dans ce cas, la longueur de la trajectoire dans 
l’'émulsion serait évidemment réduite par suite du ralentissement des 
particules au passage de la couche protectrice. Mais les plaques [ford 
que nous avons employées ne présentent pas cette particularité. 

Pour disposer de particules « dont l’énergie soit bien définie, on 
peut opérer de différentes manières. 


BE + D: dE" MALE LE, di AE jé bars EN ELA ES SR : un * À 
Ya Ca fr Léa de FR OS PRE 
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À. — La plupart des auteurs utilisent une source constituée par un 
dépôt mince d’un corps radioactif. On choisit un dépôt d'épaisseur 
minima, de manière à réduire le plus possible le ralentissement et la 
dispersion des vitesses dus à la traversée de la source, et on cherche 
à éviter tout ralentissement parasite (pénétration d’atomes radios 
actifs dans le support, dépôt d'impuretés sur la couche active, etc.): 
On choisit un émetteur à qui émet des particules d'énergies bien défi- 
nies (en évitant les rayonnements dont la structure présente des raies 
trop rapprochées). En dépit de ces précautions, la courbe de répartis 
tion des longueurs des traces est nettement dissymétrique et lon 
observe un net excès de traces courtes. Le phénomène est tout à fait 
analogue à celui que l’on observe dans une chambre de Wilson (36): 

B. — On peut aussi utiliser des particules x focalisées par spectros 
graphie magnétique. Le spectrographe joue alors le rôle d'un mono 
chromateur, il envoie dans chaque région de la plaque des particules” 
dont l'énergie est connue. Les particules ayant subi un ralentissement” 
à la sortie de la source sont séparées ainsi des particules n'ayant 
pas subi de ralentissement notable. On pourrait avec ce procédé: 
obtenir autant de points dans certaines régions de la courbe parcours- 
énergie qu'on le désire, en ralentissant systématiquement les parti- 
cules par traversée d'épaisseurs variables d’absorbants (par exemple 
en utilisant un ralentisseur en forme de coin) devant une source, 
monocinétique. On peut aussi se contenter d'utiliser le dispositif 
pour mieux utiliser les particules émises par des sources dont 
l'énergie est connue. ne 


3. Expériences effectuées. — C'est de cette manière que nous avons 
opéré. Il s'agissait de compléter les résultats que venaient d'obtenir! 
d’autres auteurs (33) sur les plaques [lford concentrated Half-Tone 
Le travail cité permettait, grâce à des résultats obtenus par les deux 
méthodes (1° et 2° A), de construire la courbe donnant la longueur 
des traces dans la gélatine en fonction de l’énergie pour un domaine” 
allant de 2 millions d’électrons-volts (Mev) environ à 8,8 Mev. Nous 
avons cherché à prolonger ces résultats du côté des énergies plus 
élevées, en utilisant les particules de long parcours émises par le. 
thorium C”, après focalisation au spectrographe. L'énergie des parti= 
cules dont on observe les traces (si l’on fait abstraction des traces 
parasites) est déterminée avec une précision qui correspond à la. 
largeur géométrique de la raie. Si la largeur est de 1 mm. au spec- 


trographe de Bellevue, soit pour les rayons les plus grands a environ 


(R étant le rayon de la trajectoire circulaire), l'incertitude sur 
l'énergie est inférieure à 20 Kev. Pour préciser, on peut dire que 
dans un domaine de la plaque correspondant à l'énergie E les traces 
focalisées observées dans cette région ont certainement, si elles sont 


ETS 
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issues de la source, une énergie d'arrivée, à leur entrée dans l’émul- 
sion, comprise entre E — ro Kev et E + 10 Kev. Cette précision est 
meilleure naturellement que pour les autres procédés. 

Nous exposons ici la méthode utilisée et les résultats de l’étalon- 
nage dont un résumé succinct a déjà été publié (38). 


4. Groupes de rayons « utilisés et poses effectuées. — La source 
ntilisée était une source de thorium B + C + C' déposée grâce au 
dispositif habituel de collection par champ électrique dans uneatmo- 
sphère de thoron sur la tranche d’une lame d’or de quelques dixièmes 
de millimètre d'épaisseur. L'’intensité des sources utilisées était de 
Lordre du millicurie. Nous avons effectué des mesures de longueurs 
de traces des particules « des deux groupes de long parcours du 
thorium C' et également du groupe principal, afin de pouvoir rac- 
sorder nos résultats à ceux du travail cité ci-dessus. Les deux groupes 
de long parcours ont des énergies de 9,4877 + 0,0038 Mev (LP,) et 
10,5379 + 0,0043 Mev pour(LP:) d'après Livingston et Holloway (39), 
la précision avec laquelle sont donnés ces chiffres semble d’ailleurs 
un peu illusoire. Les intensités respectives des deux groupes « sont 
égales à 34.10% (LP) 189.10 (LP;) si l'intensité du groupe prin- 
sipal est prise comme unité (40). Chang et Coor (41) indiquent comme 
valeurs de l'énergie et de l'intensité du groupe LP: respectivement 
10,553 +o,oi Mev et 250.10. Pour pouvoir obtenir un nombre 
suffisant de trajectoires, nous avons été amenés à utiliser des sources 
relativement intenses et à effectuer des poses de 6 à 36 heures. D'autre 
part, le champ de l’aimant permanent n'était pas tout à fait suffisant 
avec l’entrefer de 18 mm. utilisé dans le spectrographe pour que les 
particules « du groupe le plus rapide soient focalisées. Nous avons 
tourné la difficulté en superposant au champ de l’aimant un champ 
supplémentaire de l’ordre de 500 gauss (soit environ 4 o/o du champ 
lotal). Ce champ était obtenu grâce à un courant de 100 ampères qui 
passait dans les enroulements destinés à aimanter et à désaimanter 
faimant permanent. En maintenant ce courant constant à 1 o/o près 
on était assuré que les variations possibles du champ total restaient 
inférieures à 0,5.10-* (0,01 X 0,04 — 4.107"). 


* 5. Détermination de la longueur des traces. — Le porte-plaque du 
spectrographe de Bellevue étant utilisé sans modification, les parti- 
jules « ne pénétraient pas dans la gélatine sous incidence rasante ; 
somme nous l'avons déjà indiqué, l’angle moyen 4 des trajectoires 
ivec le plan superficiel de l’émulsion était défini par tg ÿ — 0,4. Pour 
mesurer la longueur de chaque trace on déterminait au micromètre 
jculaire préalablement étalonné la longueur / de la projection de la 
race sur le plan de visée, puis en pointant successivement le premier 
: le dernier grain de la trajectoire, on lisait sur le repère du mouve- 
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ment lent du microscope la différence h' des cotes de ces deux grains 
comptées perpendiculairement au plan de visée. 

La longueur de la trace telle qu’on l'observe au microscope sur Î& 
plaque révélée et fixée est VETFRE. Mais cette longueur n'est pas 
égale à la longueur du parcours de la particule « dans la gélatine, 
avant le développement (contraction de la gélatine). C’est un fait 
bien connu actuellement que la couche sensible des nouvelles émul- 
sions subit, après développement, une contraction considérable du 
fait du départ d’un poids considérable d’argent. Les dimensions de 
la couche dans le plan parallèle à la surface du verre ne sont pas sen= 
siblement modifiées, la gélatine étant collée au verre; par contre, 
dans le sens perpendiculaire, l'épaisseur de la gélatine est divisée par 
un facteur important. Ce phénomène, désigné par les auteurs anglo-=. 
saxons du nom de « shrinkage » a été signalé pour la première fois! 
à notre connaissance par C. F. Powell et Occhialini (26). Si l’épais- 
seurde la gélatine étaitau moment 
de l'exposition de e, elle ne seram 


ment, fixage et séchage. Il semble. 
logique d'admettre que la contrae= 
tion de la couche sensible est uni-… 
forme, de sorte que si k est la cote 
d’un grain avant développement, « 
la cote observée sera À telle 

h' e! 


que ———— K (bg. 28). La 


€ 


valeur de K peut être déterminée de différentes manières, soit par des | 


* 


procédés directs (mesure au palpeur de l'épaisseur de la gélatine avant 


plus que e"— . après développe K 


et après développement. par exemple), soit en utilisant des mesures 


de longueur de traces. Nous avions utilisé un tel procécé + l'angle 
, . 12 Là L: 
d incidence moyen de nos particules étant connu (tg L, == 0,4), on 
déterminait après développement l'angle moyen 4, des traces avec le" 
même plan. Pour cela on déterminait pour chaque trace la valeur 
< 


LA 
, UN . : ; Se AE 
ig Ÿ’—T ; on cffectuait la moyenne arithmétique de ces valeurs, soit" 


, A AN t à 
tg Y», on en déduisait K — a . Nous avions trouvé ainsi pour les. 
plaques ford special concentrated half tone 40 u d'épaisseur K=—2,05 
(ce résultat a été contrôlé par mesure directe). Le manuel Hford” 
donne 1,66 mais un travail très complet de Vigneron (42) sur ce sujet - 


montre que celte valeur est très inférieure à la réalité pour la plupart* 
des émulsions utilisées. É 


[el faut donc tenir compte de ce facteur K. K étant déterminé commen 
: 3 à 4 , M 
nous l'avons indiqué, on prenait comme longueur de chaque trace la” 


ES 
ni 
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valeur L— VET = VF FRA. Une statistique des projections 
: na : : ss l ù 
horizontales / d'où on tirerait 4, puis Leur donnerait une 


moins bonne valeur puique l’angle Ÿ varie légèrement autour de Lo 
tel que tg do — 0,4. 


6. Statistiques sur les longueurs des traces. — Il est nécessaire pour 
bien déterminer la longueur moyeune de la trajectoire d’une parti- 
cule x d'énergie donnée, de déterminer un grand nombre de longueurs 
de traces individuelles. Nos statistiques ont porté pour chaque groupe 
de rayons a sur 500 mesures, sauf pour le groupe LP; dont la faible 
densité ne nous a pas permis d'obtenir plus de 200 traces. 


7. Résultats. Longueurs moyennes. — La moyenne arithmétique 
des longueurs (coïncidant d’ailleurs avec la longueur la plus probable 
al hi : 5 CS 
puisque la répartition est bien symétrique, comme nous le verrons) 
donne la longueur moyenne pour chaque groupe. 
; cs TDR P que SToup 
._ Les résultats sont les suivants : 


: ThC ThC’ ThC’ 
| Groupe principal LP: LP» 
Energie {Mev)- ; , , .). 8,7759 9,4877 10,5379 


Longueur moyenne (microns). 48,1+o,3 53,82o,7 63,0 +o,3 
Equivalent en millimètres d’air 
. de 1  d’'émulsion. . . . 1,78 1.8 1,83 


8. Comparaison avec les résultats de Tsieñ, Chastel, Faraggi, Vigne- 
ron. — Pour le groupe principal du thorium C’ notre résultat corres- 
pond à un parcours plus long de 4 o/o environ que celui publié par 
les auteurs cités. Ce résultat était confirmé par d’autres mesures non 
publiées sur les parcours des particules « du thorium C. La figure 29 
reproduit nos résultats comparés à ceux de T:ien et al. Sans doute 
les caractéristiques varient-elles (et surtout à l'époque où avaient été 
effectuées ces mesures) d’une série de plaques à une autre. Néanmoins, 
la différence semble uu peu forte. Nous avons émis l'hypothèse suivant 
laquelle cette divergence pourrait provenir du fait que nos expériences 
étaient effectuées en posant plusieurs heures dans un vide très poussé, 
contrairement à celles des auteurs cités. Nous avons constaté que 
dans ce cas la gélatine est fortement desséchée; par pesée, on trouve 
une diminution de poids de gélatine d’environ 2 0/0. Il ne semble 
pas qu'il y ait contraction dans ce cas (on ne constate pas de change- 
ment d'épaisseur au palpeur micrométrique). On peut penser que l’eau 
laisse en se retirant de microscopiques vacuoles vides, une certaine 
quantité d’eau, de pouvoir d'arrêt bien déterminé, est ainsi remplacée 


SRE AR PN e9, SIRET ER OT EN RE ET ECS ON CCS EE 


( 
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par du vide. Si le pouvoir d'arrêt de l’eau était le même que celui de 
l’émulsion, l'augmentation de parcours serait de 4 0/0, car la densité 
de l'émulsion étant de 2 environ, 1 g. d’eau occupe le même volume 
que 2 g. d'émulsion. Comme les pouvoirs d’arrêt sont différents, ce 


fe 


e Isien,Chastel, Faraggi, Vigneron 
o Leprésent-travail 


ne peut être qu’un ordre de grandeur, mais on peut penser que qualis 
tativement la divergence éntre nos résultats serait due à ce phéno: 
mène. Cependant nos résultats s'accordent bien avec l’ensemble des 


0 10 20 30 40 90 60 10 86 
Parcours 


Fig. 30. 


résultats publiés (voir la courbe des pouvoirs d’arrêt des Emulso 
publiée par Yagoda, ouvrage cité, p. 263, reproduite figure 30), aussi 


la divergence due à la dessiccation de la gélatine ne doit pas être 
exagérée. | 


9. Fluctuations sur les longueurs des traces. — Nous reproduisons 
figures 31 et 32 les courbes donnant la variation du nombre de traces 
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3 


-de longueurs comprises entre æ — Ax et x + Ax (Az — 0,5 y) en 
“onction de æ— /, / étant la longueur la plus probable. Ces courbes 


Nombre 
de traces 


10 


50 
34 re 
Las 


! 
! 
! 
1 
! 
! 
! 
! 


Longueur 
des traces 
42 45 48. 50 DD 60 
ThC' ÊR) 
%o 
Fig. 31. 


tracées respectivement par 342 mesures (ThC/), 500 (ThC’ LP:), 

140 (ThC’ LP;) correspondant avec une bonne précision à des fonc- 
_ &œ—ÿ 

tions de la formey—e “ 

7% 


. 


; 


0 
L=63,0 
Fig. 32. 


: 


% 


ù 
2 
: 
\ 


» Si nous adoptons les notations de Mme Joliot-Curie (36), il s’agit 
de déterminer l’unité d’écart a définie de telle manière que le nombre 
de rayons de longueurs comprises entre æ et æ + dæ, dx étant infini- 


ment petit, soit : 


do Et Re ae 5 =, € he) ‘At Ut Sète SES) 
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La valeur dé « se déduit de celle de & en utilisant la courbe de 
dr : a æ\, é 

correction donnée dans le travail de Mme Joliot : (L=/(£)): Nous 

avons trouvé respectivement pour les trois rayonnements utilisés 

du ThC' « LPiLP:— 2,04, 2,1 (LP,) et 3,r04Y (LP+) d'où on 


déduit les écarts relatifs p — . —4,2.107?, 3.g.10—? et 3,3.107?. Lan 
largeur à mi-hauteur de la courbe de Gauss est égale à 1,66x(°). Ges, 
nombres sont du même ordre que ceux donnés par Tsien, Chastel, 

Mme Faraggi et Vigneron. Ils sont plus grands que les écarts réduits 

constatés pour la répartition des parcours dans l'air (1,68.r10* pour 

les « du polonium, d'après le travail de Mme Joliot), valeur déjà 

notablement supérieure à la valeur théorique donnée par Bohr et 

Flamm : 1,20 ou 1,23.10—? (Les théories modernes du ralentissement 

et du «straggling » ne modifient pas l’ordre de grandeur de ces 

valeurs). 

Le « scattering » dans la gélatine donne des trajectoires présentant 
des angles ou des courbures surtout en fin de trajectoires. La longueur 
mesurée est celle de la corde joignant les deux extrémités de la 
trajectoire. Même si on élimine les traces par trop courbées, on 
introduit une erreur supplémentaire, dans le sens d’un raccourcisse” 
ment des traces, mais on augmente aussi les fluctuations sur les 
longueurs mesurées. Cela est valable pour les mesures au Wilson: 
aussi bien que pour les mesures avec la plaque. 

Mme Faraggi a observé (43) que dans ce genre de mesures il 
convient de tenir compte, en plus du « straggling » dans l'émulsion, 
d’une incertitude sur la longueur, due au fait que le premier et le 
dernier grain des trajectoires ont une position définie avec une: 
imprécision de l’ordre du diamètre du grain. Si le diamètre moyen des. 
grains est de 0,3 y, une trajectoire de longueur æ donnera une trace 
dontla longueur est comprise en gros entre æ + 0,6 et x — 0,6. En 
première approximation on peut admettre une erreur de 0,6 y sur æ: 

L'émulsion est peut-être moins homogène que le gaz d’une chambre 
de Wilson. Le pouvoir d'arrêt de cette émulsion peut donc varier et 


être différent pour deux traces différentes, ce qui augmenterait encore 
les fluctuations de longueur. 


40. Mesures des énergies « à partir de la longueur des traces. — La 
connaissance de la loi de variation du parcours dans l’émulsion en 
fonction de l'énergie permet, ainsi que celle de l'unité d’écart, de se 
faire wne idée dé la différence d'énergie minima nécessaire pour 
1 f 1 Le è 
séparer déux groupes de particules & dont les tracés sont présentes 


(") La statistique étant plus faible pour LP,, 


Ë sti la détermination de « et p 
est moins précise. 
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simultanément. Naturellement, ici encore, on ne peut définir un 
pouvoir séparateur indépendant de l'abondance relative des deux 
groupes : deux groupes de particules également nombreux sont plus 
faciles à séparer qu’un groupe très abondant et un groupe ro fois 
moins abondant par exemple. Pour deux groupes d'égale abondance 
on peut admettre qu’ils sont nettement séparés lorsque l’écartement 
des deux sommets des courbes de Gauss correspondantes est égal à la 
largeur à mi-hauteur, ce qui donne pour des « d'énergie voisine de 
celle du thorium C’ environ 6,8 Mev; on pourrait séparer deux 
groupes d'intensités comparables dont les longueurs les plus probables 
différéraient de 3,4 y, ce qui correspond à une différence d'énergie de 
l’ordre de 4oo Kev, soit 5 0/0. Naturellèment on peut séparer des 
groupes plus voisins en montrant que la courbe de répartition a une 
forme (ou une largeur) différente de celle de la courbe de Gauss 
correspondant à un groupe monocinélique, mais la position relative 
des deux/groupes n’est plus alors définie avec précision. 

Rappelons que les spectrographes magnétiques donnent à mi-hau- 
teur des largeurs de l’ordre de 10 Kev, soit environ 2 0/00 ; d'autre 
part, l’utilisation d’une chambre d’ionisation à grille peut donner une 
largeur de 1 o/o avec la collection électronique (44). Néanmoins, 
l'utilisation de la plaque photographique est avantageuse dans de 
nombreux cas et en particulier dans le cas de corps à vie très longue. 


TROISIÈME PARTIE 


k 


ÉTUDE DES RAYONNEMENTS x DU POLONIUM 
ET DU PROTACTINIUM 


à nie, Sais 


CHAPITRE PREMIER 


-  GÉNÉRALITÉS SUR LA STRUCTURE FINE DU RAYONNEMENT 


= 1. Découverte et interprétation générale. — Jusqu'à la découverte 
“dé la structure fine il était admis généralement que chaque corps 
radioactif émetteur « donnait naissance à des particules monocinéti- 
ques, contrairement à ‘ce qui se passe pour les rayons £. Au point de 
Vue expérimental, seuls les rayons « de long parcours des corps C 
lavaient été mis en évidence et restaient inexpliqués. Sur le plan 
“théorique il ne semble pas que l'attention ait été attirée vers le pro- 
hlème posé par l'origine du rayonnement y lié à l'émission «. 


. W sera de l’ordre de 2 o/o de E. 
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C’est en 1929 que M. S. Rosenblum a pu appliquer à l'étude des 
rayons alpha la focalisation semi-circulaire grâce aux champs magné-= 
tiques élevés et étendus réalisés dans le grand électro-aimant de 
l’Académie des Sciences construit par MM. A. Cotton et Mabboux. 
En effectuant des poses avec des sources de thorium B + C + C'il 
mit en évidence d’une manière indiscutable l'existence de structure 
fine (45) (46) ; 

Cette structure fine reçut très rapidement une interprétation satis=” 
faisante. En effet, et cette constatation est particulièrement frappante 
pour le thorium C, les différences entre les énergies de désintégration 
correspondant aux différents groupes de particules « (énergie des 
particules augmentée de l'énergie de recul du noyau formé) sont 
égales aux énergies des rayonnements y accompagnant la désinté- 
gration «. Ces faits expérimentaux vérifiés avec une très bonne préei- 
sion s’interprètent aisément si l’on admet que le noyau formé présente 
un certain nombre d'états excités. Chacun de ces niveaux d’excitation 
se forme par émission d’une particule « d’un des groupes de structure 
fine et le noyau retombe à l’état fondamental en émettant un ou 
plusieurs photons y. Plus précisément soit un noyau 3M émetteur æ, 
il se forme par désintégration le noyau ?=2M. Ce noyau peut être dans 
l'état fondamental avec une libération d’énergie Q correspondant à la 
différence des énergies de liaison des noyaux ?M et M. On peut 
écrire : 


2M + 2=M + He + Q 


l'énergie de désintégration Q est répartie entre la particule « émise! 
et le noyau 7 M qui recule. L'énergie de la particuleæestE, l'énergie! 
de recul est W= E. On peut écrire : E—* - wW—+0 
(comme on le voit facilement en écrivant la conservation de l'énergie 
et de la quantité de mouvements au cours de la désintégration +). Cette 
énergie de recul est naturellement petite par rapport à l'énergie de la 


particule « pour les corps radioactifs naturels : puisque —— #12 


200 | 100 
Lis 1 . , . . A : à 
Mais l'énergie Q n'apparaît pas toujours sous forme d'énergie 


cinétique. Il peut arriver que le noyau formé ?=ÿM conserve sous 
7 . . . A . À 
forme d'énergie d’exeitation une partie de l'énergie Q : 


2M = 2=M* + ÿHe + Q; gs 


l'énergie de la particule est alors : 


A 
De "06 
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et l'énergie d’excitation Q — Q; du noyau ?=2M* apparait sous forme 
d’un ou plusieurs photons ou électrons de conversion qui sont émis 
presque immédiatement lorsque le noyau formé revient à l’état fonda- 
. mental. Supposons que le noyau retombe directement de l’état excité 
-à l'état fondamental, l'énergie du quantum émis est Q—OQietla 
- différence des énergies entre les deux groupes de particules « est : 


B—E= (1 —+)Q—0). 


IL existe ainsi une correspondance quantitative entre les énergies : 
des composantes du rayonnement « et celles du rayonnement y. Si le 
noyau formé comporte plusieurs états excités, on observera plusieurs 
composantes du rayonnement « E,F>... et plusieurs groupes Q — Q;, 
Q — Q:, Qi — Qù, Qi — 0... avec toujours la correspoudance entre 
les énergies. 


_ 2. Relations entre les intensités des rayonnements «, y ete. — On 

devrait pouvoir mettre également en évidence des relations entre les 
* intensités relatives des groupes a et Les intensités des rayonnements y 
-et électrons de conversion. Considérons d’abord le cas d’un seul 
“niveau excité du noyau formé; supposons que le noyau émette par 
» seconde n particules « d'énergie E conduisant à l’état fondamental 
Let n, particules d'énergie E, < E. Lorsqu'une particule « d'énergie E:; 
“est émise, le noyau formé dans l’état excité retombe à l'état fonda- 
: mental avec émission soit d’un photon, soit d’un électron de conver- 
- sion d'unedes couches K, LI, LIL, soient LIPPELIE SEL TERRE les nombres 
de photons et d'électrons de conversion émis par seconde. On doit 
avoir : 
OPEN 70 À Ve 2 0 En ONE 


Dans ce cas, si on pouvait déterminer tous les nombres 

LTPLTEUTE + ..., on pourrait vérifier la relation précédente. 
> Supposons maintenant que le noyau formé puisse exister sous deux 
états excités que l’on peut atteindre par l’émission de particules « 
d'énergie EE, hors du noyau primitif. Si le noyau retombait direc- 
tement de chacun de ces niveaux excités au niveau fondamental, on 
pourrait écrire encore : 

SE Ty + TR LE Tivr 
Noa = Moy + or + Raur 
‘on pourrait vérifier : 

Ba My txt Ne 
n2a  n9y +rogt... 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Mai-Juin 1951). 34 


Re er 


« 


' 
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Mais le noyau peut retomber de l’état le plus excité à l'état fonda 


mental en passant par l’état le moins excité. Supposons E:7> E:, après 
émission des n,, particules à d'énergie E;, il y a toujours émission 
de n4,irnirtiiun (photons et électrons de conversion correspondent à 
Î é . 
l'énergie Q — Q,). e 
Après émission des n, particules & d'énergie E; il peut y avoir 


1° Emission de ñn9,naxnari. - 


“ LPA 4 
2° D'abord : a) émission de UTEMLICT UE correspondant à l'éner= 


gie Qi — Q; DAUUN 12 
b) émission de n4,Rigliur 

(photons et électrons de conversion correspondant à l'énergie Q — Qu). 
On a les relations : 


(1) Ray Æ ie + tu + ... 
(2) Ro No, + Rx + nou + Po, + 2x À Raix ve 
(3) Moy u Ro T air — .. — l'y + Nix - Nyx: + der 


’ , . or | 
ce quon peut observer théoriquement c’est UIPAEUTPE Ayo Ty 


ar + rs PET gen ee +5 Nos Nas Mopys + +5 49) Mio jour Myopye 5 
La relation (2) peut se vérifier directement ; d'autre part, en utilis 
sant la relation (3) on peut déduire : c 


Ryy + Mix + Niur + ny, + y + RCE mL RU 


— Ugy — los 


et on peut vérifier la relation (+). 

Dans le cas de plus de deux niveaux la vérification devient plus 
compliquée mais est théoriquement possible. On obtient p relations 
en. écrivant que pour chacun des p niveaux possibles, la probabilité 
de formation de ce niveau par émission « est égale à la somme des 
probabilités de désexcitation de ce niveau vers les niveaux inférieurs, 


diminuée de la somme des probabilités de formation du niveau par 


désexcitation des niveaux supérieurs. Mais le nombre de variables 


est trop grand pour qu'on puisse envisager, sauf pour certains cas 
particulièrement bien étudiés, une vérification sérieuse. 


Remarquons que l’observation des coïncidences «y permettrait 


d'obtenir des relations supplémentaires et de résoudre plus complè- 
tement le problème. 
La grande difficulté réside en général dans la détermination pré- 
cise des probabilités de désexcitation nr, qui correspondent aux 
rayonnements y et aux électrons de conversion qui se confondent 
entre eux et avec les rayons X et les électrons Auger, etc... Les 
mesures sur les photons sont toujours délicates, les mesures sur les 
électrons de conversion seuls ne donnent les valeurs des ner que lors- 
qu’on connaît les valeurs des coefficients d& conversion interne et ces 


Let 
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raleurs ne sont pas déterminées avec précision par la théorie, sauf. 
lans certains cas particuliers. 


3. Théorie de Gamow. — Gamow (47) (48) d'une part, Condon et 
surney (Ag) (50) d’autre part donnèrent indépendamment en 1928 
interprétation quantique de la radioactivité «. Cette théorie fondée 
ur le passage de la particule « au travers de la barrière de potentiel 
lu noyau formé justifie théoriquement la relation entre la période 
l'un émetteur à (ou la constante radioactive) et l'énergie des parti- 
ules émises (Geiger Nattal). 

Gamow remarqua qu’on devait tenir compte dans les calculs, 
orsque le nombre quautique azimutal de la particule est différent 
le zéro, de l’énergie potentielle correspondant à la force centrifuge. 
zette énergie est généralement faible pour les corps radioactifs; par 
apport à l'énergie coulombienne le rapport de ces énergies est (51): 


2 jh] + — 2)e? Ps 
nn : re 7 0,0027(J +1). 
+ h— h/27, h constante de Planck, 
 Z, numéro atomique de l'émetteur «x, 
lo, rayon du noyau formé, 

m, masse de la particule «, 

e, charge de l’électron, 

» j est le moment orbital ou spin de la particule émise, y correspand 
lonc à la différence des spins entre le noyau initial et le noyau 
ormé. La formule liant la constante radioactive à l’énergie est dans 
es conditions : 


DCR EU 


© inbgt 


7) 


AREA, 


| 
7 


R 


É diteuse de la particule « par rapport au noyau, l=r2,3092= lopTa 
 Numériquement pour des valeurs moyennes de 6 l’ordre de gran- 
leur des différents termes est indiqué par la formule (!) : 


à 


E ne dm Z—a Sem j=—"— a 
» logio À = logio 5 — 7 10! +- 7] Va—a/rir Et, 
0 


Leff 


Z— 2 
Veff 


+ / ,o8/4. 100/Z — 24/roli — 0,001). 


bg À 21,6093 — 1,191.10° X 


RER 


{:) Les formules données par différents auteurs différent par les cons- 
antes numériques, il en résulte des différences appréciables sur les 
leurs absolues de rer, mais non sur la manière dont rex varie d'un 
yau à un autre. 


er." 


532 EUGÈNE COTTON 


En utilisant les valeurs expérimentales des constantes radioactives 
et des énergies de désintégration, on peut calculer la quantité : 


PER ro i—£i=n| 1—aÿ(j +1)}=ro— aroj(J + 1) 


avec : rer —= To — 0J(J + 1) 


k 1 
7 4me?Z—2 


b 


b varie de 2,28.10—t? pour Z—8o à 1,98.1071? pour Z— 92, donc de 
plus de 15 0/0. Pour appliquer la formule, il convient d'en tenir 
compte et de ne pas se contenter de la formule approchée. | 

La vérification expérimentale est effectuée en portant pour chaque 
noyau r.r en fonction de A. Les points se groupent de manière satis- 
faisante. RE. 

Pour les corps qui possèdent une structure fine, il faut considérer 
la constante de désintégration partielle relative à chaque groupe de 
particules à pour vérifier la formule. Si le changement de spin du 
noyau est nul, ce qui arrive en particulier pour les noyaux à nombre 
pair de protons et de neutrons (par exemple *$Ra), le changement de 
. Spin n'intervient pas et la formule se vérifie avec une bonne précis 
sion. 

Dans le cas où le changement de spin n’est pas nul pour le niveau 
fondamental, on calcule les valeurs de r.# pour les différentes compo= 
santes de structure fine. On prend arbitrairement /—o pour Ja 
valeur la plus grande r;r— r, et on cherche à déterminer J pour les 
autres valeurs de rer. On obtient généralement un bon groupement 
de ces valeurs de 7, autour de quelques valeurs et une valeur 
maxima de y compatible avec l'ordre de grandeur des spins des 
noyaux. 


CHAPITRE II 


RECHERCHES SUR LE RAYONNEMENT x DU POLONIUM 
UP, + Pb + He 


1. Résultats antérieurs à 1945. — Jusqu’à ces dernières années or 
avait toujours pensé que le rayonnement « du polonium était cons. 
titué par un seul groupe monocinétique. Ge rayonnement « du polo 
nium a été étudié par de très nombreux auteurs et c'est généralemen: 
à des sources de polonium que l’on fait appel pour étalonner lé: 


appareils destinés à mesurer soit l’énergie, soit le parcours des par 
üicules &. | 


data 
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/ 
» L'énergie des particules « du polonium a été déterminée avec pré- 
sion. La valeur généralement adoptée est celle de Rosenblum et 
Dupouy (52), 5 298,4 Kev + 2,1 Kev. La publication de Rosenblum 
èt Dupouy ne comportait pas cette valeur (ils donnaient 5 297 Kev) 


k . e . 
à cause de la valeur admise alors pour la constante 7 qui intervient 


orsqu'on veut passer de Hp à l'énergie. La Valeur 5298 Kev est 
lonnée par Livingston et Holloway (39) à partir des résultats de 
Rosenblum et Dupouy en tenant compte d’une valeur plus récente 


e x é CE 
le =. Depuis le mémoire de Livingston et Holloway la valeur 


à e + : ei 
idmise pour le rapport + n’a pas été sensiblement modifiée, de sorte 


que l’on admet toujours la valeur de 5 298 Kev pour l'énergie des 
particules « du polonium. 
. Les spectres obtenus par spectrographie magnétique du polonium 
nettert en évidence la raie correspondant à ce groupe, mais on 
‘onstate très souvent une ( queue » particulièrement importante et 
>rolongée. La présence de ces particules & plus lentes que celles du 
*roupe principal pouvait suggérer l'existence d’une structure fine. 
D'autre part, l'étude du ravonnement y émis par le polonium avait 
té effectuée par Bothe qui signale (53) l'existence de rayonnements 
le 6,202, (0,355). (0,433), 0,798 et 1,068 Mev, l’existence des rayon- 
ïements dont l'énergie est indiquée entre parenthèses étant donnée 
omme moins certaine. L'existence de rayons y implique la présence 
le niveaux excités pour le noyau “Pb formé par désintégration « du 
jolonium et par suite, comme nous l’avons vu, la présence d’une 
tructure fine du rayonnement «. Mais les intensités des rayonne- 
nents y signalés par Bothe sont très faibles : de l’ordre de 0,7 quan- 
um émis pour 10° désintégrations «. Ce résultat semble indiquer 
ue la structure fine comporierait des groupes à dont l'intensité 
erait inférieure au cent millième de l'intensité ‘du groupe principal. 
jes composantes seraient extrêmement difficiles à mettre en évi- 
ence, par suite de l’existence d’une queue du groupe principal, 
‘énéralement de l’ordre du dix millième du sommet de la raie prin- 


ipale. 


2. Expériences de Chang. — Malgré ces difficultés, Chang chercha 
ivec le spectrographe « de Princeton dont nous avons parlé dans la 
remière partie) à mettre en évidence une structure fine du rayonne- 
ent « du polonium. Les résultats de ses recherches ont été publiés 
n 1946 (11). Chang annonçait qu’il avait trouvé douze groupes « de 
ourt parcours dont les énergies s'étendent de 5,113 Mev à 3,685 Mev 
t dont les intensités sont comprises entre 126.10 et 18.10—°. Les 
ourbes publiées par Chang montrent, en effet, des discontinuités 
rononcées dans la queue de la raie principale du polonium, la hau- 


ET ve, Va 


534 EUGÈNE COTTON 


teur de cette queue étant de l’ordre d’un dix milirème de la hauteur: 
du maximum de la courbe correspondant à la raie principale a, à 
&oo Kev de la raie principale et diminuant jusqu'à environ 10° de) 
l'intensité de «y dans la région des groupes de court parcours les’ 
plus lents. ï 


3. Difficultés d'interprétation des résultats de Chang et expériences 
sur les y. — Chang signale lui-même les difficultés d'interprétation, 
de ses résultats. Tout d’abord tes raies y signalées par Bothe sont 
moins nombreuses que celles qui résulteraient des niveaux exeités 
du uoyau Pb correspondant aux groupes de court parcours: Les 
intensités ne concordent pas. 

Enfin, nous avons vu que les intensités des composantes de strues= 
ture fine sont liées, d’après la théorie de Gamow, aux changements 
du moment cinétique du spin nucléaire entre le noyau formé dans 
l’état fondamental et les noyaux excités correspondant à ces diffés 
rentes composantes. Gi 

En appliquant aux résultats de Chang la formule de Gamew on 
serait amené à introduire pour les variations de spin du noyau des 
nombres allant jusqu'à 19 pour certaines composantes, ce qui est 
tout à fait extraordinaire. | C8 

Chang qui signalait ces difficultés suggérait différentes explicas 
tions possibles et faisait appel à des hypothèses mises en avant par 
les théoriciens, mais sans aboutir à des conclusions déterminantes: 

Feather (54) dans un travail théorique insistait sur les difficultés 
d'interprétation du travail de Chaug et critiquait ses hÿpothèses théo- 
riques. 

À la suite de ces résultats, divers chercheurs reprirent l’étude du 
rayonnement y du polonium. De Benedetti et Kerner (55) étudièrent 
l'absorption dans le plomb jusqu’à 5 em. 1/2 d'épaisseur. Puis Sieg: 
bahn et Slätis (56) reprirent les mesures et ne trouvèrent qu'uné 
radiation d'environ 0,8 Mev; ils mesurèrent l'énergie au spectro: 
graphe magnétique et la trouvèrent égale à 0,77 Mev. Puis Feather, 
Zajac et Broda (58) effectuèrent des recherches surtout dans 
domaine des rayonnements plus mous. L'intensité de la radiation dt 
0,77 Mev déterminée par eux est de (o + o,4)ro—* quantum par désin: 
tégration œ. Une autre radiation de 844 Kev, d'intensité comparabll 
a été mise en évidence, Il est difficile d’admettre que le rayonnemen 
de 84 Kev soit émis par un état excité de 84 Kev du noyau 2%6Pb, fi 
formule de Gamow donnerait dans ce cas une intensité beaucou 
plus grande pour le rayonnement « correspondant, C’est pourque 
Feather, Zajac et Broda admettent que ce “ayonsement y correspont 


au passage d’un état excité de 854 Kev à l’état excité de 770 Kev, le 
deux quanta étant émis en cascade. 


+ 
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4. Expériences effectuées à Bellevue. — Dès la publication des 
résultats de Chang, M. S. Rosenblum avait des doutes sérieux sur 
l’existence même des groupes « et en 1947. j'ai repris les expériences 
de Chang. Il est toujours difficile d'obtenir un spectre « avec une 
queue inférieure à 10-*. Mais pour le polonium, les difficultés expé- 
rimentales Sont encore plus grandes, par suite de l’existencé de deux 
phénomènes parasites. Le premier phénomène est la pénétration des 
atomes de polonium entre les atomes ou les ions du support sur 
lequel la source est déposée, introduisant ainsi un ralentissement 
parasite considérable pour une fraction notable des atomes radio- 
actifs. Le deuxième phénomène consiste dans une sorte d’évaporation 
des atomes de polonium qui, surtout dans une atmosphère à pression 
très réduite, vont se déposer dans tout le volume qui leur est offert 
sur les solides. Ce deuxième phénomène est très sensible dans un 
spectrographé magnétique, les parois du spectrographe se couvrent 
d'un dépôt de polonium et les plaques photographiques portent des 
traces provenant de ces sources parasites et orientées dans tous les 
sens, qui rendent le comptage beaucoup plus difficile. Cette pollu- 
tion est beaucoup plus gênante dans un spéctrographe du type de 
celui de Bellèvue, où l’entrefer n’est que de 20 mm., que dans le spec- 
trographe de Chang (entrefer supérieur à 50 mm.). 

- Pour éviter la pénétration des atomes radioactifs dans le support, 
nous avons préparé des sources de polonium déposées sur un sup- 
port de verre, la pénétration dans le verre semblant beaucoup plus 
faible que dans les métaux. Le polonium était déplacé par vaporisa- 
tion et entraînement par un courant gazeux, suivant la méthode de 
Rona et Schmidt (59). Le polonium était déposé sur un petit rectangle 
de verre mince (découpé dans un couvre-objet de microscope), collé 
par une couche mince de picéinée à un bloc de cuivre refroidi par de 
la neige carbonique. Le gaz entraîneur était du gaz carbonique, sui- 
vant uné technique utilisée par Frédéric Joliot et [. Curie (60). 

… Pour réduiré au minimum les projections d’atomes radioactifs de 
polonium, la source était enfermée pour l’utilisation dans une petite 
boîte métallique fermée par une fénêtre de mica très mince (feuilles 
de mica obtenues par clivage et dont l'épaisseur était déterminée par 
des procédés optiques en même temps que par le ralentissement 
des « qu’elle causait). L’atmosphère résiduelle de la boîte était 
évacuée par un petit canal, coudé plusieurs fois, situé derrière la 
source. Malgré ces précautions et malgré l'intensité relativement 
modérée de nos sources (200 à Goo unités électrostatiques), nous 
avons toujours constaté une pollution du spectrographe après nos 
poses de polonium. 

> Cela semble indiquer que le polonium subit sous vide une véri- 
iable vaporisation et pas seulement dés projections en ligne droite. 

Nous n'avons pas réussi à 6btenir un fond suffisamment faible 
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pour pouvoir conclure avec certitude à la non-existence des groupes « 
signalés par Chang et nous n'avons pas poursuivi ce travail, pour 


nous consacrer à l'étude du rayonnement du protactinium. 


5. Expériences de Wadey. Interprétation. — Depuis lors, Wadey (13) 
« publié un mémoire dans lequel il affirme que les résultats de Chang 
ne doivent pas être d’origine nucléaire, mais être liés à la diffusion 
dans le support. L’intervalle entre deux couches cristallines consécu- 
tives serait de l’ordre de grandeur voulu pour donner des différences 
d'énergie d'enviroa o,1 Mev entre les particules provenant de deux 
couches consécutives (ce qui correspondrait à l'espacement moyen de 
0,1 Mev trouvé par Chang). Chang, annonçant les résultats de Wadeyÿ 
dans une publication un peu antérieure (Gr), admet cette interpréta= 


tion. Haïssinsky, Faraggi, Coche et P. Avignon (62) ont étudié des 


dépôts de polonium obtenus par électrolyse de solutions très diluées 
de polonium dans l'acide nitrique, les concentrations variant de 


10° N à 10—t* N. Les résultats anormaux des mesures de potentiels 


électrochimiques ont amené ces auteurs à étudier la répartition du 

polonium dans ces dépôts par la mesure des longueurs des traces 

dans l’'émulsion photographique. Les résultats indiquent d’une parts 
un raccourcissement considérable des longueurs des traces (raccour- 

cissement d'autant plus marqué que le dépôt est moins riche en polo 
nium), d'autre part la présence de nombreuses « étoiles » dont less 
centres sont à l’intérieur du support d’or et d'argent, et non à sa sur“ 
face. Il y a donc pénétration des atomes de polonium dans ie support 

métallique. Seule une fraction très réduite de la surface laisse péné=" 
trer les atomes, le phénomène se passant vraisemblablement au 

voisinage des « centres actifs », points particuliers du réseau qui | 
déterminent les phénomènes du dépôt en abaissant localement le” 
potentiel. Les auteurs pensent que ces particularités microcristallines 

du support interviennent au moment du dépôt etexpliquent les résul= 
tats de Chang au lieu d'admettre comme Wadey une diffusion des 

atomes après dépôt (Les résultats de Rona et Schmidt sur la vitesse 

de diffusion ne permettent pas selon eux une pénétration suffisante 

pour expliquer les discontinuités observées par Chang). 

L’épaisseur des dépôts de Chang était évidemment beaucoup plus 
grande que celle des dépôts d'Haïssinsky (environ 10-7 g./em°? au 
lieu de 10—t*), ce qui expliquerait l'intensité des « raies » de Change. 
Néanmoins, mes résultats sur des dépôts obtenus sur verre par vapo- 
risation semblent indiquer des discontinuités qui ne peuvent évidem- 
ment provenir d'une structure cristalline. 

La figure 33 reproduit les résultats que nous avions obtenus, 
comparés à ceux de Wadey et de Chang. Le fond est nettement plus 
élevé pour notre courbe. Si les groupes de Chang existaient, la hau- 
teur de ces groupes au-dessus du fond ne serait que du tiers environ 


- LA SPECTROGRAPHIE MAGNÉTIQUE DES PARTICULES ALPHA 537 
de la hauteur moyenne de ce fond, ce qui rend toute conclusion très 
douteuse. Néanmoins, les irrégularités constatées sur nos courbes ne 
semblent pas se reproduire avec une constance suffisante ni en inten- 
sité, ni en position pour être dues à une structure fine du polonium. 

Il résulte des travaux effectués sur le polonium qu'il serait intéres- 
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Fig. 33. 


sant de reprendre d’une manière systématique, avec un spectro- 
xraphe magnétique, d’une part l’étude des phénomènes atomiques 
qui donnent naissance aux pseudo-raies trouvées par Chang, d'autre 
art, lorsque la technique permettra d’obtenir un fond nettement 
nférieur à 107 dans la région de 4,5 Mev, la recherche des compo- 
santes à correspondant aux y signalés par Bothe, Feather et Sieg- 
vahn. 


CHAPITRE III 


RECHÉRCHES SUR LE PROTACTINIUM 


22; 4 
Pa — Ac + He 


Le rayonnement « du protactinium a d'abord été étudié en 1918 
ar Hahn et Meitner (63) qui ont pour la première fois mesuré le par- 
ours des rayons. Geiger (64) a effectué des mesures plus précises en 
922 : il donnait la valeur de 3,67 cm. pour le parcours extrapolé 


x 


lans l’air à 15° sous 760 mm. de mercure. D’après Livingston et 
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Holloway (39) l'énergie d'émission correspondante serait de 
5,063 Mew. 


4. Etude du rayonnement y du protactinium par L. Meitner. — Hañns 
et Von Grosse (65) signalèrent la présence d’un rayonnement y convert 
accompagnant la désintégration «&. Ce rayonnement y, ou plutôt les: 
électrons de conversion, ont été étudiés dès 1928 par L  Meitn-r (66) | 
par spectrographie magnétique. Dans ce travail, l'auteur indiqué la | 
présence de 12 groupes d'électrons entre Hp — 956 et Ho —2 173. Les 


valeurs des Ho, les énergies déduites de ces valeurs, avec les nombres 


adoptés à cette époque pour les constantes et les inteusités relatives 
estimées d’après le noircissement en unités arbitraires, sont répro= 


duites dans le tableau ci-après : 


H Energie AC 

| N° du groupe fautes ni) beciotts volts) fatensités 

——|| 
ï 956 19,3 L 00 
2 980 78,8 ho 
3 1 055 90,5 ho 
4 1 077 03,9 30 
5 1 595 189,6 100 
6 1 730 219,4 70 
7 1 895 245 30 
ë 1 909 257,3 30 
9 1 985 274,6 60 
10 2 039 286,9 . 30 
it 2 103 301,6 : ho 
12 2 176 318,2 20 


L. Meitner développe dans ce mémoire des idées fort intéressantes 
sur l'importance que présente l'étude des rayonnements y qui accom= 
pagnent les désintégrations &. A côté de considérations sur l'intérêt 
particulier que présente l'étude des noyaux émetteurs « dont la désin= 
tégration est accompagnée de rayonnement y, elle remarque que la 
complexité des spectres y paraît plus grande pour les corps de I 
famille de l’actinium (A = 4n + 3) que pour les corps de la famille 
du radium et du thorium. Elle rattache cette remarque à des consi- 
dérations de Rutherford sur des particularités du rayonnement « des 
noyaux de la famille de l’actinium et dit : « Il n’est pas invraiseme 
blable qu'il existe une liaison entre cette particularité de la désinté: 
gration « et l'énergie des y suivant la désintégration ». On sait que 
la découverte et l’interprétation de la structure fine ont confirme 
d’une manière indiscutable cette manière de voir. La complexité plus 
grande de la structure fine et du rayonnement y pour la famille de 
l’actinium s’interprète bien, puisque, le numéro atomique Z et lé 
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nombre de masse À ne pouvant être pairs tous les deux pour les 
noyaux de la famille de l’actinium, les spins différents de zéro seront 
plus fréquents (Ce raisonnement est valable également pour les 
noyaux de la série radioactive artificielle, A —4n + 1, mais les pro- 
priétés des rayonnements à et y de ces corps ne sont pas encore 
publiées d’une manière complète). Enfin, L. Meitner admettait que 
Vénergie maxima des y émis par un émetteur à est d'autant plus 
grande que la période de l'émetteur est plus courte, donc la constante 
radioactive À plus grande. L’existence de la structure fine, en intro- 
duisant des constantes de désintégration pour chaque niveau du noyau 
formé diminue l'intérêt de ces considérations sur la constante de 
désintégration globale. 

Quoi qu'il en soit, les résultats de Meitner indiquaient la présence 
de niveaux excités pour le noyau Ac formé par désintégralion « du 
noyau “Pa. Rutherford (67). dans son ouvrage de radioactivité, : 

explique 9 des 12 groupes d’électrons de L. Meitner par la conversion 
de 3 quanta suivant les valeuis indiquées par le tableau ci-après (les 

valeurs des potentiels d'extraction des électrons KL;M étant celles 
admises à cette époque) : 


à Energie 
w Energie en Key. di 
| Intensité | Origine | (électron + énergie quantum 
( ; d'extraction) (Rev) 
6o L, 75338. : 19,8 0:00;1 
40 De 88-5801) 704,0 
4o M, 90,5 + 0 EN 0870 
100 K 189,6 —+ 106,4 — 296,0 
é 60 L, 274,6 +, 19,8 — 294,4 
| 30 M, 286,9 + DORE MSN "D 
4 70 K 219,4 + 106,4 — 325,8 
É Lo EL. 301,6 + 19,8 — 321,4 
FF 20 M, 318,2 + 5,0 T 323,2 


14 : 27, d (RATE 

I} semblait donc établi que le spectre y de “Ac comportait les trois 
3 composantes ; 
Re 94,9, 294 et 323 Kev 
(avec des énergies légèrement différentes si on tient compte des 
- valeurs actuelles des constantes). ; 
“ L'existence de ce rayonnement y devait donc nécessairement, aprés 
la découverte de la structure fine « en 1929, faire supposer que le pro- 
tactinium présentait une telle structure fine. Les considérations 
& D 
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théoriques de Gamow devaient renforcer cette idée (voir les généra- 
lités sur la structure fine). Dans une note publiée en 1933, dans 
laquelle les valeurs de r.g sont reportées en fonction de A pour les 
émetteurs « et, en particulier, pour les émetteurs « présentant une 
structure fine, Gamow et Rosemblum (68) annonçaient comme très. 
probable l'existence d'une forte structure fine pour Pa. En effet, dans 
la représentation de Gamow (A, rer) le point de coordonnées À — 231 
et rer (calculé avec la con-tante globale de désintégration correspons 
dant à une période de 32 000 ans) tombait nettement en dehors du 
domaine des autres points. 


2. Recherches sur les rayons «. — Mais la longue vie du protacti- 
nium rend très délicate l'étude du rayonnement « de ce corps. En 
effet, une source d'intensité notable comporte nécessairement une 
épaisseur de matière assez grande. Cela implique, comme nous 
l'avons vu dans la première partie, une distribution de vitesses à la 
sortie de la source telle que les groupes de vitesses initialement diffé: 

rentes, se confondent après ralentissement. C’est pour celte raison 
que l’étude du rayonnement « du protactinium n'avait pas encore été. 
abordée jusqu’à ces dernières années. 

En 1940, Roy Ringo (69) construisit un spectrographe magnétique 
comportant un champ agissant sur un secteur d'angle au sommet 60? 
(suivant la méthode utilisée surtout en spectrographie de masse après 
les calculs de Herzog). Il a cherché une structure fine possible dur 
protactinium mais l’angle solide utilisé était très faible et le pouvoir 

de résolution réel était encore trop réduit par l'épaisseur de lan 
source (!) pour qu'il puisse nettement distinguer la structure fine. En 
tous cas, 1l n'a rien observé et a pu seulement donner une nouvelle 
valeur de l'énergie du rayonnement « : 5,053 Mev. 

En 1946, Bachelet et Bouissières (70), utilisant au laboratoire Curie” 
l'appareil de Consigny (71) pour la détermination des courbes de 
Brags, ont mesuré le parcours des rayons « du protactinium,. Ils 
uti lisaient une -ource de grande surface pour avoir un courant 
d'ionisation appréciable malgré la faible épaisseur de la source. Avec 
79 U: E. S. ils admettaient que l'épaisseur de l4 couche active 
{mélange de divers oxydes et de PasO;) représentait une absorption 
équivalente à celle d'environ 0,5 mm. d'air. Ils trouvaient une valeur 
de 3,52 0,02 cm. pour le parcours extrapolé, valeur nettement infé- 
rieure à celles de Geiger et Roy Ringo. D'autre part, 1ls signalaient 
la probabilité d'existence d’une structure fine du rayonnement «, la. 
courbe d'ionisation obtenue étant d’une forme différente de la courbe 
de Bragg correspondant au polonium. 


. 


(!) Source émettant 1 200 « par seconde et composée de quelques pour 
cent de Pa:0; mélangé à des oxydes de zirconium et de hafnium. 
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Egalement en 1916, Tsien San Tsiang, Bachelet et Bouissières (72) 
reprénaient les mesures de parcours des rayons « du protactinium à 
l’aide d'une chambre d’ionisation différentielle associée à un amplifi- 
cateur proportionnel. Ils utilisaient des sources obtenues par dépôt : 
électrolytique du protactinium en couche mince sur des feuilles de 
nickel. Deux sources utilisées successivement donnaient des activités 
superficielles de 0,8 et 4 U. E. S. environ par centimètre carré. La 
courbe obtenue représentant les variations du nombre de rayons « 
de parcours donné observés par minute, en fonction de ce parcours, 
présente une « bosse » accentuée du côté des rayons courts. Cette 
« bosse » semble indiquer la superposition à un groupe principal de 
rayons a, d’un groupe plus lent d'énergie inférieure d’environ 
300 Kev à celle du premier groupe et dont l'intensité serait 15 à 
20 o/o de celle du groupe principal. Les auteurs indiquaient une 
décomposition de ce groupe secondaire en deux sous groupes distants 
de 3a Kev, mais cette décomposition, suggérée par l'existence des 
deux rayonnements y de Meitner (294 et 323 Kev), est assez arbitraire, 
la décomposition pouvant s'effectuer de plusieurs manières également 
satisfaisantes si on s’en tient à la connaissance du rayonnement «. 


3. Etude du spectre « du protactinium avec le spectrographe de 
Bellevue. — Les possibilités du spectrographe magnétique installé 
dans l’entrefer du Grand Aimant Permanent permettant, grâce aux 
poses prolongées et à l’utilisation des plaques spéciales, l'emploi de 
sources très faibles, nous ont incité, sur les conseils et sous la direc- 
tion de M. S. Rosenblum à reprendre l'étude directe du spectre « du 
protactinium. Nous avons commencé les mesures en août 1947 et ces 
premières mesures nous ont conduit à la publication de quelques 
résultats préliminaires en collaboration avec M.S. Rosenblum (73). La 
méthode de comptage était moins stricte que celle que nous utilisons 
actuellement et nous avons indiqué, conditionnellement, avec des 
statistiques trop faibles, l’existence de 20 rayonnements dont certains 
n’ont pas été retrouvés par la suite. Ce travail, interrompu par nos 
recherches sur le rayonnement « du polonium, a été poursuivi en 
janvier 1949 par l’examen d’anciens clichés etensuile en avril-mai 1949 
à l’aide d’une nouvelle source préparée par M. G. Bouissières et 
comportant une épaisseur de matière encore plus faible. 

Premières mesures. — Ces mesures ont été effectuées de septembre 
à décembre 1947, en utilisant une ancienne source de protaclinium, 
dont la préparation remontait à mars 1945. Cette source, mise à notre 
disposition par M. G. Bouissières, était déposée par électrolyse sur 
un cylindre de nickel de 5 mm. de diamètre, l’activité élant répartie: 
sur une longueur de 1 cm. environ. Nous avons utilisé différentes 
régions de la surface de ce cylindre en diaphragmant au moyen d'une 
fente de source dont la largeur variait de 0,7 mm. à 2 mm. Une 


de 
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dizaine de poses ont été effectuées (durées variant.entre 2 et 7 jours) 
et le dépouillement de 5 à 6 clichés a été effectué. La courbe pubhée 
est reproduite figure 34. Les deux groupes 
principaux signalés par Tsien, Bachelet et 
Bouissières ont été retrouvés avec des inten- 
sités relatives comparables maïs ces deux 
groupes nous ont paru être plus complexes. 
Nous avions indiqué 20 groupes en signa 
lant que leur existence n’était pas certaine; 
la concordance des résultats obtenus à {partir 
de différents chichés nous avait paru une indi- 
cation favorable, mais la statistique était. 
faible. D'autre part, nous ne tenions pas 
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Fig. 34. 


compte à cette époque de la lon- 
gueur ces traces ; enfin, le cliché spa 
sur lequel nous avuns effectué la 
statistique la plus importante 
comportait un fond continu dû à re 
la raie du polonium qui avait été 
obtenue sur la même plaque. 

Un comptage plus serré d'une Eu 
de nos plaques nous a montré 
que le rayonnement était vroisem- 
blablement moins complexe que ce 
nous ne l'avions indiqué tout 
d’abord. De ce comptage résulte 
la courbe reproduite figure 35. 1 
Sur cette courbe on voit nette- 
ment : 

1° que les groupes que nous 
avions signalés dans la région 
des énergies mférieures à 4,6 Mev 
ne devaient pas être confirmés 
(du moins avec l'intensité qui résultait de la figure) ; 
2° que le groupe À (le groupe complexe le plus énergique) présen+ 


én D 
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ait une largeur plus grande que celle du groupe le plus lent B, sa 
omplexité devait être plus grande ; 


: TN) ‘ 
3° que le rapport des intensités 7 devait être de l’ordre de 15 0/0. 


Nous n'avons pas publié les résultats de ces mesures effectuées de 
anvier à avril 1949 et nous avons décidé d’effectuer de nouvelles 
Joses avec des sources meilleures. 

Dans un article de mise au point sur les progrès récents dans le 
lomaine de la radioactivité naturelle, Feather fait en juillet 1949 (74) 
ine analyse critique de notre première publication : il lui semblait 
que les groupes dont l'existence était donnée comme probable dans 
iotre première note ne semblaient pas devoir tous se confirmer étant 
lonnée la structure du rayonnement y. Il pensait que les deux 
rroupes AB devaient être doubles ou triples. 


. 4. Nouvelles mesures. — M. G. Bouissières a bien voulu se charger 
le la préparation d’une source qui a été déposée par dépôt électroly- 
ique spontané sur un support de zinc tranche rectangulaire 
5 mm. X 1,9 mm.). La solution avaitété soigueusement débarrassée 
les impuretés et des successeurs du Pa dans la famille de l’actinium. 
Jeux sources nous ont été fournies. Ces sources ont été montées 
lerrière des fentes de source en or et la plus faible a été utilisée avec 
les fentes de largeur 1 mm. La largeur de la fente de définition était 
le 1,2 mm. L'appareil porte-plaque était du modèle utilisé le plus 
écemment par M. Rosenblum, deux plaques étaient exposées simul- 
anément au rayonnement du Pa. Les poses ont été effectuées entre 
iwril et juin 1949. 

Les durées de pose ont été de 15 jours. Les raies les plus impor- 
antes a, &, «, sont visibles à l’œil nu sur ces plaques. Le comptage 
L été effectué au microscope sur le meilleur des bancs optiques du 
aboratoire, réalisé sur les indications de M. Rosenblum. Ce banc 
ermet le déplacement. automatique de la plaque devant l'objectif du 
nicroscope. L'exploration a été conduite en déplaçant la plaque dans 
e sens transversal d’abord, de manière à compter le nombre n de 
articules dans une bande rectangulaire allongée, perpendiculaire à 
à grande dimension de la plaque de largeur 0,1 mm. et dont la lon- 
"ueur variait suivant la densité des traces. On se déplace ensuite de 
1 mm. dans le sens longitudinal, ce qui permet d'explorer une 
jouvelle bande, et ainsi de suite. On obtient ainsi la courbe n — f(x). 
"our diminuer les erreurs statistiques on peut tracer les courbes 
fl) + fie + oi), 

UE 2 
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Résultats. — L'examen des clichés-obtenus — deux plaques par 
pose — a donné la courbe reproduite sur la figure 36. Le comptage. 
a été effectué sur une bande de 14 mm. de large — 140 champs du 
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microscope — pour les parties faibles et 6o champs au voisinage du 
sommet. De l’examen de ce cliché, il résulte que : 

19 devant le groupe le plus intense, au début du groupe A, ” ung 
raie existe : @o; 

29 la raie «, à 4o Kev est la plus intense. Cette raie pourrait être 
double mais nous ne pouvons affirmer sa complexité, la décomposi: 
tion des raies étant trop aléatoire pour affirmer qu'elle est plus large. 
Cette raie 4, correspond à la raie «, de notre première publication, 

3° une raie a, se situe à 66 Kev de «, à 107 Kev de « ; 

4° une petite raie «, entre les groupes A et B à 208 Kev de  ; 

5° le groupe B se subdivise en deux : à, et a; à 

6° deux accidents de la courbe, signalés par des points d’ interro: 
gation, pourraient correspondre à deux groupes plus faibles. 

Les intensités de ces différentes raies ont été déterminées pat 
tâtonnement, en utilisant une forme de raie simple déduite des 
résultats expérimentaux. On peut admettre, une fois la décomposition 
effectuée que, dans cette bande de 400 A de largeur environ, les 
intensités sont proportionnelles à la hauteur des sommets des raies 
composantes. On obtient ainsi le tableau suivant : 


4 
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Nom Energies Energies de | Différence | Différence | Intensités 
des des & désintégration| avec & avec relatives 
groupes ( 


L'énergie du groupe «& a été admise égale à 5,042 Mev d’après des 
mesures effectuées lors de notre première série d'expériences (voir 
1-dessous la méthode employée et la discussion des erreurs). 

Les raies «1, «> et «, sont nettement visibles à l'œil nu sur nos 
clichés. Les énergies des raies «5 et «, sont déterminées avec une 
bonne précision, celles des deux raies les plus intenses a; et « sont 
encore très bien déterminées, alors que celles des raies faibles «3 et 
surtout «; sont moins bien définies, comme on le voit sur les figures, 
Les intensttés relatives des raies sont déterminées avec une précision 
de l’ordre de 10 o/o pour aç, 41, «2 el a,, à 100 0/0 près pour a et as. 

L'essentiel de ces résultats a été publié dans une note (72)en colla- 
boration avec S. Rosenblum et Bouissières. ( 

Interprétation des résultats obtenus. — Avant de discuter nos 
résultats et de chercher à construire le schéma des niveaux excités 
lu noyau “xAc, nous allons parler de résultats obtenus par d’autres 
auteurs, de manière à essayer ensuite de tenir compte le mieux 
possible de l’ensemble des faits expérimentaux connus aujourd’hui. 
Plusieurs de ces travaux sont cités dans l’article de Feather (p. 35). 
Nous n’avions pas connaissance de ces travaux et de l’article de 
leather au moment de la publication de notre note (75), c'est pour- 
quoi nous ne les avons pas cités; nous prions les auteurs de bien 
vouloir nous en excuser. 


5. Autres travaux récents sur le protactinium. — Rayonnement a. 
— Feather cite un travail, publié en 1945, de Clark, Spencer Palmer 
t Woodward (76). Ces auteurs avaient mis en évidence la structure 
ine du protactinium indépendamment des résultats de Tsien, Bache- 
et et Bouissières. Ils utilisaient des mesures d’ionisation totale et ils 
ignalaient la présence des groupes À et B avec des énergies de 
 o12 + 15 Kev et 4 736 + 20 Kev. L'énergie du groupe A correspond 
i une moyenne entre les énergies des trois composantes &, &, a et 
’est naturellement essentiellement «,, dont l'intensité est la plus 
yrande, qui détermine cette moyenne. Cette mesure semble donc en 
jon accord avec nos résultats (la valeur de Tsien est également en 


inn. de Phys., 12€ Série, t. 6 (Mai-Juin 1951). 35 
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accord avec notre valeur pour a). Pour le groupe B, notre valeur é 
de 4722 Kev est également en accord avec la valeur publiée par 
Clark et ses co-auteurs. Les intensités qu’ils publient : 85 o/o et 
15 o/o sont du même ordre que les nôtres : 83 0/0 et 13 0/0. 


Ghiorso, Hollander et Perlman (77) ont utilisé une chambre d’ioni- 
sation et un sélecteur à canaux. Ils ont publié le spectre du pros 
tactinium dans un rapport très court consacré surtout à l'étude de 
lembranchement à de l’actinium. Leurs résultats sont également en. 
bon accord avec les nôtres : 5020 Kev + 10 Kev et 4 720 = 30 Kev. 

. Naturellement le pouvoir de résolution des méthodes utilisant la 
chambre d’ionisation ne permet pas d'obtenir la décomposition 
interne des groupes A et B. 


6. Rayonnement ÿ. — E. Haggstrom (78) étudiant le rayonnement 
de l’actinium, a repris au spectrographe magnétique l’étude des 
électrons de conversion accompagnant la désintégration du protacti- 
nium, afin de voir si certaines des raies trouvées pour l’actinium ne 
proviendraient pas de protactinium présent comme impureté. | 
Elle utilisait un compteur et elle a publié la courbe donnant le 
nombre de particules comptées en fonction de l'énergie. Le pouvoir 
de résolution d’un tel dispositif est moins bon que celui de l’appareil 
de L. Meitner et dans la région étudiée par cette dernière on ne dis= 
tingue pas tous les groupes signalés. D'autre part, l'absorption des 
électrons par la fenêtre du compteur modifie l'intensité relative du 
nombre d'électrons de chaque groupe au détriment des électrons de 
faible énergie. Néanmoins, sur la courbe publiée, on peut distinguer 
les groupes suivants (comparés à ceux de L. Meitner, valeurs de: 
Haggstrom estimées par nous d’après sa courbe) : 


Valeurs de Ho en gauss/cm. 


© 


Haggstrom Meitner 


700 ? 
795 
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L'auteur affirme que ces résultats ne font que confirmer ceux de 
. Meitner. Néanmoins, le groupe Ho— 795 très prononcé sur la 
urbe et dont l'intensité devrait pourtant être très affaiblie par l'ab- 
rption dans la fenêtre du compteur, ne peut correspondre qu’à un 
oupe d'électrons de 50 Kev env. d’une région d'énergie non explo- 
e par L. Meitner. £ 

Comme les intensités des raies sonttrès affaiblies dans cette région 
ir l'absorption de la fenêtre du compteur (l’auteur publie la courbe 
absorption pour cette fenêtre), ces résultats semblent bien indiquer 
présence d'électrons de conversion correspondant à des transitions 
: l’ordre de 6o Kev et moins et dont le nombre serait très supérieur 
celui qui correspond aux transitions signalées par Meitner. 

Les tables de Seaborg et Perlman (39) citent des résultats obtenus 


1 2 3 4 5 LG 1 8cm 


r Studier (80) en utilisant une méthode d’absorption dans le 
omb ; l’auteur indique la présence d’un rayonnement de 308 Kev. 
J. Teillac (8:) a publié tout récemment les résultats de mesures 
ectuées à la chambre de Wilson sur le rayonnement y dans la 
ion des faibles énergies. Il mesure les parcours des électrons de 
nversion associés à l'émission d’une particule « : sur gr2 trajec- 
res, il à constaté la présence de 228 trajectoires d'électrons, dont 
peu ionisantes et rectilignes correspondent vraisemblablement à 
s électrons d'énergie supérieure à 100 Kev. Pour les autres élec- 
ns la répartition statistique des longueurs reproduite sur la courbe 
bliée reproduite figure 37 indique la présence de trois groupes 
ortants d'énergies 24, 36 et 46 Kev dont les intensités sont de 
. 7, 5 êt 3 électrons pour 100 désintégrations a (et par suite pour 
électrons de moins de 100 Kev). Un groupe encore plus faible et 
r lequel il n’attire pas l'attention (intensité environ 0,5 électron 
ur 100 a) se remarque à 53 Kev environ. D'autres électrons pour- 
ent être attribués au rayonnement de 95 Kev signalé par 


Meitner. 
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Teillac interprète ses trois groupes d'électrons comme étant dus à 
la conversion dans la couche L, de trois rayonnements d'énergie 44, 53 
et 66 Kev (le travail d'extraction L, étant d’environ 20 Kev). 

Enfin, tout récemment, dans une communication au Bulletin 07 
American Physical Society (82), Scharff, Goldhaber, der Mateôsian, 
Mac Keown, Sunyar donnent les résultats de mesures effectuées sur 
le rayonnement y mou du protactinium, à l’aide d’une méthode d'ab= 
sorption au compteur proportionnel. Les auteurs signalent la pré- 
sence de photons de 27 Kev; ils interprètent le groupe d'électrons de 
24 Kev de Teillac comme correspondant à la même transition par 
conversion M (travail d’extraction 5 Kev, 27 — 5 — 22 Kev), contraire- 
“ment à l'interprétation de Teillac. Les auteurs n’indiquent pas & 
leur méthode expérimentale leur aurait permis de déceler un rayon- 
nement dont l’énergie serait voisine de 4o Kev. 


7. Essai de représentation du schéma de niveaux du noyau “sAc. — 
Nos résultats sur le spectre à du protactinium donneraïent pour le 
schéma des niveaux excités du noyau ??’Ac la représentation indi- 


Energie 
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391  Oou3/#2 


3239  1/2ou Y2 
208 7/2ou 13/2 
107 T/2ou 13/2 


4O 7/2ou 13/2 
0  S/2ou 15/2 


Fig. 38. 


quée figure 38. Les énergies d’excitation sont indiquées en kiloélec 
tronsvolts. Les 4 niveaux correspondant aux groupes « les plu 
intenses sont représentés par des traits plus épais. 

Interprétation des rayonnements y et e— avec ce schéma. — 19 L 
rayonnement y de 293 Kev signalé par Meitner peut s’interpréte 
comme transition 4 — 1 (289 Kev). 

2° Le rayonnement de 323 Kev semble plus difficile à interpréte 
par la transition 4 — o (329 Kev), une telle erreur sur le rapport de 
deux rayonnemements étant difficile à admettre. 
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30 Le passage 5 — 1 (351 Kev) du niveau peu intense 5 au niveau 
ndamental pourrait correspondre à une transition 354 Kev, en don- 
int par conversion K la raie électronique n° 7 de Meitner (245 Kev, 
>n interprétée jusqu'ici. Les raies L et M semblent sortir du 
maine exploré par Meitner). 

4° La transition 3 — o ne semble pas correspondre à des y connus. 
9° Le quantum de 95 Kev de Meitner ne correspond à aucune tran- 
tion figurant sur le tableau. Mais ce quantum a une énergie presque 
rale à la différence : 


Ce K — Lin = 1087 — 161 — 92,6 Kev 


:s niveaux de l’atome d'actinium et correspondant à ce groupe. 
>s électrons trouvés par Meitner pourraient correspondre à des élec- 
ons d'un rayonnement X excité par les rayonnements y. L’intensité 
mble bien forte. 

6° Les deux transitions 2 — 1 et 1 — o (67 et 4o Kev) correspondent 
en aux deux transitions admises par Teillac pour interpréter ses 
‘oupes d'électrons de 24 et 46 Kev (66 et 44). 

7° Par contre, aucune transition ne correspond au quantum 55 Kev 
Imis par Teillac pour expliquer son groupe d’électrons de 35 Kev 
ir conversion L. On peut se demander si ce groupe d'électrons de 
) Kev ne correspondrait pas à la conversion M du rayonnement 
aM 
aL 
i petit pour les énergies faibles et ces considérations sont défavora- 
es à cette hypothèse (malgré le changement de spin d’une unité 
évu par la théorie de Gamow). Néanmoins, nous ne croyons pas 
il faille la rejeter a priori, étant données les incertitudes statis- 
jues existant sur les rapports d'intensité donnés par Teillac. Le 


) 40-44 Kev. Le rapport théorique des coefficients de conversion 


pport = dont la valeur théorique serait de l’ordre de o,1 à 0,2, 


urrait être voisin du rapport observé de 0,6. Pour le rayonnement 
| thorium C on admet bien que le rapport des intensités des élec- 
ins de conversion L et M de la transition 4o Kev est de 0,33 envi- 
n (5). La présence de quelques électrons à 53 Kev pourrait peut-être 
rrespondre de même à la conversion M de l’autre transition. 

80 L'autre interprétation que donnent Scharf et al. du groupe de 
Kev de Teillac semble plus difficile à admettre. La transition de 
-L4 Kev semble bien établie et le premier groupe d'électrons de 
illac paraît correspondre essentiellement à une conversion L du 
Yonnement correspondant. Mais il n’est pas exclu, si l'existence 
$ photons de 27 Kev est corfirmée, que les électrons de conver- 
ÿn M correspondant à cette transition de 27 Kev se confondent avec 
s électrons L correspondant à 44 Kev. “à 

9° Ces photons de 27 Kev ne correspondent à aucune transition de 


FETE 
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notre schéma. Etant donné la largeur des raies & du protactiniun 
dans les conditions où nous avons travaillé, il n’est pas exclu absolu 
ment qu’il existe une raie « entre «, et «. Le schéma des niveau 
serait alors celui reproduit sur la figure 39. On trouverait dans ce 
conditions les rayonnements de 289 et 316, 4 — 1, 4 —o' (Mertner 

293, 323), le rayonnement de 94 


= 2— 0” (Meitner : 95) et le rayonne 
ment de 27 Kev, 1 — 0”. 
re Mais la construction dun te 


329 à CES 
schéma est très artificielle et soi 


adoption ne serait possible qu'aprè 
208 de nouveaux résultats expérimen 
taux. Le schéma de la jfiqure & 
reste valable à notre avrs. 
nr Si on s’en tient aux résultat 
actuellement bien établis pour“ 
structure fine «, le noyau *?TAc sem 
ble comporter 5 niveaux excités 
Les 6 niveaux donnent lieu à 5 À 
+3 +2 + 1—15 transitions possi 
bles si on ne tient pas compte de 
interdictions. Sur ces 15 transitions, 6 doivent être beaucoup plu 
probables (4 — 2 — 1, celles qui correspondent aux 3 niveaux excité 
obtenus lors de l'émission des groupes y les plus intenses). Sur ee 
6 transitions, il semble que / aient été mises en évidence, mais de 
difficultés subsistent. 
Le tableau ci-dessous donne les énergies des électrons de conva 
sion correspondant à ces 6 transitions dans les différents niveaux ({ 


Transition d A fes K . L M, 
(Kev) (Kev) (Kev} (Key) 

&k + 0 329 220 309 394 
ER 289 180 269 5 

4 + 2 222 113 202 317 

2 0 107 87 102 
AT 67 47 62 

1 + 0 ho 20 35 
Br 35% 2142 78 + 


# . “ . à * . \ 
() Les énergies d'extraction des électrons des différentes couches 
s » Le _ 
l'atome d’actinium sont, en tenant compte des valeurs admises pour | 
| 
| 
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Les valeurs soutignées correspondent à des résultats de Meitner 
(2 traits) et de Teillac (1 trait). On a indiqué également une transi- 
tion moins probable (5 + 1). 

On commence done actuellement à avoir une idée du schéma des 
niveaux excités du noyau ?’Ar, ce qui est évidemment un progrès par 
rapport à nos connaissances avant l'analyse du rayonnement «. Mais 
pour établir un schéma sur des bases plus solides il faudrait pouvoir 
disposer de données expérimentales encore plus sûres. 

Un premier travail qui serait très utile consisterait à reprendre 
l'étude du rayonnement y du protactinium dans le domaine d'énergies 
correspondant à celui exploré par Meitner, L'étude des électrons de 
conversion pourrait être reprise au spectrographe magnétique : 
aucun résultat n'a été publié semble-t-il depuis le travail de Meitner. 

L'étude des électrons de conversion dans le domaine des basses 
énergies pourrait être reprise également pour obtenir une statistique 
meilleure, la méthode à utiliser restant à déterminer. 

L'étude directe des photons + pourrait également donner des résul- 
tats intéressants. | 

En ce qui concerne le spectre « on pourrait peut-être reprendre son 
étude en essayant des dispositifs géométriques qui permettraient de 
travailler avec des sources moins épaisses encore. 


” 8. Relations entre les intensités « et y. — Nous avons vu dans les 
généralités sur la structure fine, que ce problème était difficile à 
résoudre à cause de la connaissance trop imparfaite des coefficients 
‘de conversion internes. Les intensités des rayonnements y et des 
raies d'électrons de conversion sont très mal connues, même en valeur 
relative. D'autre part, les incertitudes qui subsistent sur les énergies 
correspondant aux différentes transitions augmentent la difficulté. 
Des résultats actuellement connus on ne peut tirer que des ordres de 
wrandeur incertains. Nous allons donner un exemple d'évaluation. 
Teillac (loc. cit.) indique, si on ne considère que le niveau excité, 
Ja présence de 12,5 électrons de 24 Kev pour 100 désintégrations &. 
En admettant que ces électrons correspondent à une conversion L, 
que le groupe de 35 Kev soit dû à la conversion M correspondant à la 
même transition 1 — 0, le nombre total de passages de l’état excité 1 


à l’état o serait : 


pour 100 désintégrations «. 


constantes universelles : K : 108,7; In : 20,3; Lu : 19,4; Lin STONE 
M: : 5,13 ; Mir : 4,76 ; Min : 4,0. Ces valeurs ont été arrondies pour les 


calculs. 


she st tt aid at 
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D'autre part comme 47 o/o des désintégrations « conduisent direc- 
tement à l’état excité 1, et comme les états plus excités peuvent se 
désexciter en passant par l’état 1, ce qui semble bien établi eu partis 
eulier pour le niveau 2 (25 o/o des désintégrations) on aura : 


TO MOMLTE0 
72 Verre 


Il serait très intéressant d'étudier expérimentalement : 
‘19 le nombre de photons émis par 100 désintégrations à ; 

20 les cascades de transitions en cherchant les coïncidences y-Y et 
y-électrons de conversion. Cette étude peut être envisagée avec des 
compteurs ; 

3° une étude effectuée avec une émulsion photographique à élec- 
trons impréguée d’un sel de protactinium permettrait d’avoir une 
idée du nombre d'électrons de conversion émis par désintégration & 
et des câscades d'électrons de conversion (en étuiant les trajectoires 
électroniques simples ou doubles associées aux trajectoires à); 

4° l'étude de coïncidences entre x et électrons de conversion (ou 
photons) serait intéressante surtout si on pouvait, grâce à un spectro- 
graphe magnétique. étudier les coïncidences entre particules « d’un 
groupe donné et photons. Mais la réalisation expérimentale d’un tel 
dispositif serait extrêmement délicate. 


9. Essai d'application de la théorie de Gamow. Spins des états du. 
noyau **’Ac. — Comme nous l'avons indiqué dans les généralités sur. 
la structure fine, la formule de Gamow s'écrit, pour chaque groupe de 


particules « dont l'intensité représente la fraction = de l'intensité. 
0 | 

totale (1) : 

Pie 

Vefr 


n 2 ra PTE RES 
logio 21,71 — 1,19 .109 + 4,084 X 106/Z — 2 X Vrer 
À représentant la constante de désintégration globale de *#Pa (5 

Z=— 91, ver représentant la vitesse effective, vitesse de la particule « par 
rapport au noyau qui recule, exprimée en centimètres-seconde, rer est 
le rayon effectif. Nous pouvons, à partir de cette formule, calculer les 


rayons effectifs correspondant aux 6 groupes dont nous signalons la 
présence : 


| logu EPP ANT ru PE 
Vra—= TR À PR me RE DRE ARS TE Def 10—$ 
4.084 x V/89 $ 


(*) Les valeurs numériques ont été recalculées avec les valeurs des 
constantes relatives à 2%1Pa —> 221Ac. 
() Valeur de } calculée en admettant T — ?4 300 ans (74). 
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(La valeur de la vitesse efficace pour chaque raie « s’obtient en ajou- 
tant à la vitesse v, de la particule à par rapport à l’observateur, la 


vitesse de recul 227 PAL 
cul du noyau ??’Ac, soit PAR v,+) 


On obtient ainsi les valeurs suivantes pour rer: 


Raïies %o en ae CA Ch CP 


Rayon effectif È 0,777 0,819 0,826 0,816 0,863 0,880 
x 10!? cm. 5 


Les valeurs se groupent autour de 4 valeurs. 
Pour le protactinium, la constante 7,5 de la théorie de Gamow, 
telle que : 


re loft — 9j(j +1) = ro — ro J(j + 1)] 


j étant le changement de spin accompagnant l'émission «) vaut 
6,00204.10—!?. 

Les valeurs théoriques de r.# correspondant aux différentes valeurs 
de 7 sont donc en admettant pour rç, la valeur maxima de r+r, 
Beibo,897. 1071? : 


rer calc. 0,877 0,873 0,865 | 0,853 | 0,836 


ref EXP. | & 0,890 as 0,863 &o 0,777 
a: 0,826 


Les valeurs des changements de spin pour les différentes désinté- 
rations seraient donc : 


CS AS autans J—D5 4 J —=2 CP 


} 


Il ne faut pas oublier que cette détermination est assez arbitraire 
sar la découverte d’une raie « nouvelle, même très faible au point de 
vue intensité, pourrait modifier la valeur de ces différences de spin. 

D'autre part, Gamow lui-même signale que ses calculs sont effec- 
ués en adoptant une barrière de potentiel à paroi verticale, c’est- 
-dire pour laquelle le potentiel tombe brusquement lorsqu'on pénètre 
, l'intérieur du noyau. Il en résulte que l'intervention de « l'énergie 
#entrifuge » due au moment orbital de la particule « n’est calculée 


PC 
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que de manière approchée, d'où une imperfection des résultats quan 
titatifs. | 

Ces réserves faites, il est néanmoins intéressant de tirer les consé= 
quences des résultats obtenus, même imparfaits. | 

Remarquons que la variation de spin entre le niveau fondamental 
et le niveau excité 1 du noyau Ac est de 1, ce qui permet, comme 
nous l'avons annoncé, d'envisager une conversion d'ordre 2 du 
rayonnement correspondant, d’où une conversion M non nég'igeable, 

Les spins des divers états excités du noyau #7Ac seraient donc, en 
admettant au départ le spin du noyau de protactinium dans l'état 
: fondamental soit 3/2 (83), les suivants : 


he 3 3 
Etat excité n° 5 + 0: — 
3 
» D» NET 0 OU 
2 2 > 
» 
De ; 4 
» » 2 0 — OÙ — 
» » I 
19 9 
Etat fondamental no ——+6  —ou Se 


5 ; : 
La valeur = semble trop forte pour le niveau fondamental du 
noyau ®’Ac. On pourrait plutôt penser que ce spin est À , mais Mat- 


tauch (84) énonce la règle suivant laquelle tous les noyaux de spin 2 


présentent une transition isomérique. Cette transition ne semble pas 
avoir été observée, mais la longue période de l’actinium rend l'obser- 
vation difficile. Les divergences observées sur la vie de l’actinium 
seraient-elles dues à un tel phénomène ? Il serait bien hasardeux de 
conclure. : 

De toutes manières, il serait très intéressant de pouvoir déterminer 
le spin du noyau actinium 227 par une mesure directe, par résonance 
nucléaire par exemple. Comme le spin du noyau de protactinium a 
été déterminé, la valeur trouvée pour *?’’Ac permettrait de confirmer 
ou d’infirmer la théorie de Gamow dans le cas où il y a changement 
de spin. 

La valeur 0,88 trouvée pour le rayon nucléaire r, du noyau AC 
. donnerait pour le rayon p du proton, si on admet la formule : 


ro = pA!S 
la valeur : 


8,8.10—%  8,8.10—13 
Fasé ge da 143 
£ Ÿ227 6,1 mn 10 


légèrement plus faible que la valeur 1,47.10-t3, souvent admise, mais 
qui est bien du même ordre de grandeur. 
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40. Rayon du noyau ?’Ac. — S. Rosenblum et M. Valadares ont 
donné dans une note récente (85) les valeurs de r, calculées par la 
formule de Gamow pour une série de noyaux émetteurs « à Z et 
À pairs. {ls tracent deux courbes correspondant chacune à l’une des 
familles de l'uranium (A—4n + 2) et du thorium (A—4n). La 
valeur obtenue en interpolant ces courbes pour A — 227 serait infé- 
rieure à la valeur que nous trouvons, maïs cela n’est pas extraordi- 
maire puisque les couches nucléaires possibles interviennent sans 
doute ici. Les valeurs calculées pour les noyaux Th?% et 25 de la 
même famille semblent du même ordre de grandeur. 

Ces différences entre les valeurs des rayons nucléaires pour des 
noyaux de nombres atomiques voisins mais dont les nombres de pro- 
tons et de neutrons diffèrent correspondent bien, semble-t-il, aux 
écarts observés sur les courbes obtenues quand on porte la période des 
noyaux émetteurs « en fonction de l’énergie de désintégration a et 
de Z (56). Pour des valeurs voisines de r, la formule de Gamow donne 
une relation valable, pour un changement de spin nul, pour plusieurs 
noyaux. C'est ce qui se passe pour les corps à Z et À pairs et les 
courbes T — (A, E) passent bien par ces points. Mais lorsque Zet A 
sont impairs 1l faut d'abord tenir compte des changements de spin 
(on ne considère que les particules « émises sans changement de spin 
du noyau) ; ensuite il faut prendre une valeur différente pour r,. Mais 
cette correspondance n’est pas une explication : il faudrait trouver la 
cause des anomalies constatées dans les valeurs de r,. Sans doute ces 
anomalies doivent-elles être liées à la répartition des nucléons en 
couches à l’intérieur du noyau. 


11. Energie des particules « du groupe le plus rapide. — Nos pre- 
mières mesures nous ont donné 5,042 Mev comme énergie des « 
du Pa par comparaison avec les particules « du polonium. La mesure 
a été conduite de la manière suivante : à la source de Pa a été substi- 
tuée une source de polonium de mêmes dimensions placée derrière 
la même fente de source et la même fente de définition. Deux poses 
suecessives ont été effectuées sur la même plaque avec les deux 
sources et les deux raies ont été mises en évidence. La différence 
_ d'énergie a été déduite de la distance des deux départs des courbes et 
non de la distance des sommets, ce qui fait que la mesure n’est pas 
modifiée par l'existence de la raie « plus rapide que la raie la plus 
intense. 

La mesure donne : 


E— 5 042 + 7 Kev. 


Cette valeur est légèrement plus faible que celle (5 053 Kev) donnée 
par Roy Ringo (Loc. cit.), elle est plus forte que celles données par : 
Tsien, Bachelet et Bouissières : 5 000 Kev; Ghiorso, Hollander et 
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Peilman : 5020 Kev + 10 Kev; Clark, Spencer, Palmer et Wood- 
ward : 5o12 Kev+ 15 Kev. Cela paraît vraisemblable du fait que les 
mesures de parcours ou les mesures à la chambre d’ionisation por 
tent sur l’ensemble du rayonnement dont go o/o ont une énergie infé- 
rieure à &, et surtout sur les mesures de la raie «,, qui a, d’après 
nous, une énergie de 5 009 Kev. 

La valeur de l'énergie de désintégration obtenue 5 131 Kev est en 
bon accord avec les valeurs admises. Des énergies de liaison données 
par Gamow (ouvrage cité, p.26) (déduites des énergies «) pour **Pa, 
2%1Ac, He, on.tire Q—— 1 748,07 + 1 925,01 + 28,20 — 5,14 Mev. 


42. Vie de l’actinium. — Au cours de nos premières expériences 
nous avons opéré avec une source préparée en mars 1945. Comme nos 
expériences étaient effectuées à l'automne de 1947 les raies « corres- 
pondant aux descendants du protactinium étaient visibles sur nos 
clichés. Nous avons pu ainsi déterminer le rapport existant entre 
l’activité de l’actinium formé dans la source (et qui est en équilibre 
avec ses successeurs) et l’activité du protactinium. Nous avons trouvé : 


Activité Ac 
AcuvitéPa — Ole 
SIN désigne la période de l’actinium exprimée en années, on doit 
avoir, s’il n’y avait pas trace d’actinium au moment de la préparation 
de la source : 
0,693x2,6 
0,1—1—e ‘7 


(puisque le laps de temps écoulé entre la préparation de la source et 
nos expériences est de 2 ans 7 mois, soit 2,6 ans). 
On en déduit : 


T = 16 ans + 2 ans. 


Cette valeur est intermédiaire entre les valeurs expérimentales 
publiées. Mais ce résultat n’a de valeur que si la quantité d’actinium 
présente à l’origine est négligeable. On pourrait reprendre la même 
source et redéterminer le rapport des activités entre les expériences 


actuelles et celles de 1947, on éliminerait cette fois l'incertitude sur 
la quantité initiale d’Ac. 
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CONCLUSION 


L'étude d'ensemble de la spectrographie magnétique des parti- 
cules « nous a permis de préciser un certain nombre de conditions 
optima d'emploi. Nos expériences sur la relation parcours-énergie 
dans les émulsions photographiques pour physique nucléaire ont 
contribué à l’étalonnage de ces émulsions. 

Nos résultats sur # structure fine äu rayonnement « du protacti- 
nium ont permis d'analyser les deux groupes principaux distants 
d’environ 300 Kev. Cette analyse nous conduit à admettre l’existence 
de 6 groupes « d'énergies 5 042, 5 002, 4938, 4 838, 4 720 et 
4 620 Kev. L'énergie du groupe le plus rapide a été trouvée égale à 
5 042 Kev +7 Kev correspondant à une énergie de désintégration 
de 5 131 Kev. 

La correspondance avec les électrons de conversion dont les éner- 
gies ont été publiées par L. Meitner et Teillac semble satisfaisante, 
mais l’étude des rayonnements de conversion et des y serait à repren- 
dre. La théorie de Gamow, appliquée au protactinium, donnerait 


: 9 
227 
pour le noyau ??’Ac un spin de Fe 


(Voir bibliographie p. 558). 
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CONTRIBUTION A L'ÉTUDE DE L'EFFET KER 
PRESENTÉ PAR LES SOLUTIONS DILUÉES 
DE MACROMOLÉCULES RIGIDES 


Par H. BENOIT 


Agrégé de l’Université. 


SOMMAIRE. — Dans la première partie de ce travail nous étudions 
comment varié en fonction du temps la biréfringence d'une solution de 
macromolécules toutes identiques soumise à une impulsion électrique 
rectangulaire. Pour cela nous assimilons les molécules en suspension à 
de petits ellipsoïdes de révolution indéformables dont les axes, optiques, 
électriques et géométriques, sont confondus et nous supposons que l’on 
peut appliquer les lois générales du mouvement brownien. La fonction 
de répartition des orientations des axes de molécules obéit à l’équation 
générale de la diffusion et il suffit de l'intégrer en tenant compte de la 
présence du champ électrique pour obtenir la loi d’établissement de 
l'orientation, et en l’absence de champ de force pour le retour au désor- 

dre statistique. L'action du champ électrique sur la molécule peut se 

. décomposer en deux termes, action sur uu moment permanent, et création 
d’un moment induit. Avec ces hypothèses on peut calculer, de façon 

* approchée, la répartition des orientations à chaque instant, puis passer 

de là à la biréfringence en traitant le problème optique comme un pro- 
_ blème électrique (théorie quasi-statique). Cette étude fournit les résultats 
suivants : 

1° La biréfringence disparaît exponentiellement avec un temps de 
relaxation 1/6 D (D étant la constante de diffusion de rotation des molé- 
cules) indépendant des conditions initiales. 

20 La loi d'établissement du champ dépend de la nature du couple 

* d'orientation et on peut déduire de l’étude de la courbe An(t) le rapport 
entre les termes d'orientation résultant l’un de l’action du champ électri- 
que surle moment permanent et l’autre de la création d’un moment induit. 
3° On retrouve pour { infini les formules classiques de l’effet Kerr en 

|» courant continu. 

Nous étudions ensuite l’effet de la polydispersité, les modifications à 
apporter aux résultats quand d’autres couples sont responsables de l’orien- 
tation des molécules et enfin comment on peut généraliser la théorie aux 

liquides purs et aux gaz. | 

Dans une deuxième partie, nous décrivons l’appareil permettant d’en- 

registrer la courbe : biréfringence en fonction du temps. On envoie aux 
bornes d’un condensateur immergé dans la solution à étudier et placé 
entre nicols croisés une impulsion de tension rectangulaire. La lumière 
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asse que lorsque le milieu est biréfringent et le flux lumineux, pro- 

ionnel au sinus du carré de la biréfringence, est recueilli par une cel- 

photoélectrique à multiplicateur d'électrons. Son courant photoélec- 
ique amplifié est ‘enregistré à l’aide d’un oscillographe cathodique. 

L'impulsion électrique est produite en coupant par un interrupteur méca- 

nique d’un type spécial le courant continu d’un générateur. Elle est aussi 

reproduite sur l'écran de l’oscillographe à deux faisceaux. On peut donc 
photographier simultanément la tension aux bornes de la cuve et le cou- 
rant photoélectrique pour une impulsion donnée. On étudie ensuite les 
différents procédés d'étalonnage et de contrôle permettant de vérifier l’ap- 
pareil et d'apprécier la précision de la méthode. 

La constante de Kerr du nitrobenzène mesurée avec ce dispositif ést en 
bon aëcord avec les résultats obtenus antérieurément. 

Nous avons étudié trois corps en solution dans l’eau : virus de la mosaï- 
que du tabac, acide thymonucléique et bâtonnets de pentoxyde de vana- 
dium. En solutions très diluées la biréfringenceen régime permanent est 
proportionnelle au carré du champ éiectrique pour les champs faibles, 
pour les champs intenses la biréfringence croit moins vite que ne i'indi- 
que cette loi, ce qui s’explique par la saturation de l'orientation. 

L’étude des régimes transitoires pour une préparation de virus de la 
mosaïque du tabac, photographiée au microscope électronique, montre 
qu'il ne possède pas de moment permanent et fournit, lorsqu'on tient 

. compte de la polydispersité, une valeur de D en accord avec celle que l’on. 
calcule grâce à la formule de Perrin. 

L’acide thymonucléique ne porte pas de moment permanent et, en 
admettant qu’il est dispersé sous forme de filaments très minces, on peut 
calculer sa longueur et avoir une idée de sa polydispersité. 

Enfin les sels de pentoxyde de vanadium ont un comportement anor- 
mal qui s'explique en admettant une floculation rapide de la solution. 


INTRODUCTION 


Pour obtenir la connaissance complète des propriétés physiques 
d’un fragment solide de matière, il conviendrait, en principe, de 
déterminer les positions relatives des noyaux atomiques qui la 
composent ainsi que la répartition des électrons qu’elle contient. 

On sait que cela est possible dans le cas où le fragment se réduit à 
une molécule contenant un très petit nombre d’atomes. Mais dans le 
cas qui nous occupe ici, où la matière est dispersée en particules ou 
molécules dont les masses molaires peuvent atteindre plusieurs mil- 
lions, nous sommes obligés de modérer ‘notre ambition. Nous nous 
contentons de décrire la particule au moyen d’un certain nombre de 
paramètres que nous classons en deux catégories. Les premiers sont 

-. relatifs à sa description géométrique et pondérale (masse, forme et 
dimensions), tandis que les autres sont relatifs à sa structure interne 
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indice de réfraction moyen, constante diélectrique moyenne, aniso- 
ropie, etc.). 

Pour déterminer ces paramètres, on a établi un certain nombre de 
néthodes d'investigation, et, parmi celles-ci, seule la biréfringence 
l'écoulement permet d'obtenir en une seule opération les deux caté- 
xories de données, c'est-à-dire d’une part une relation entre les gran- 
leurs optiques dépendant de la structure du milieu, et, d'autre part, 
a constante de diffusion de rotation brownienne D qui, pour un sol- 
ant donné, ne dépend que de la forme et des dimensions des par- 
icules. Il était logique de chercher si la biréfringence électrique ou 
Het Kerr peut jouer un rôle comparable. 

Rappelons d'abord brièvement en quoi consiste l'effet Kerr : Lors- 
qu'on soumet une substance à un champ électrique E constant, elle 
levient en général biréfringente et acquiert de ce fait les propriétés 
l'un cristal uniaxe dont l’axe optique serait parallèle à la direction 
lu champ électrique appliqué. On caractérise la biréfringence ainsi 
>rovoquée dans le milieu par la différence An entre l'indice, n; de la 
wubstance dans la direction du champ électrique et l’indice n; dans la 
hrection perpendiculaire [10, 44, 46]. Cette biréfringence An est, en 
zénéral, proportionnelle au carré du champ appliqué [8]et on la relie 
à l'intensité du champ électrique par l'une des constantes, B ouK, 
léfinies par les relations : 


= —B1—=Kn (1) 


ju » est la longueur d’onde de la lumière utilisée et n l'indice du 
milieu en l’absence du champ électrique. 

Langevin [22] a fait de ce phénomène une théorie qui plus tard a 
té généralisée par Born [6]; il a montré que cette biréfringence était 
lue à l'orientation des molécules sous l’influence du champ élec- 
rique. L'orientation peut être provoquée, soit par un dipôle perma- 
ent porté par la molécule, soit par l’anisotropie électrique de 
‘elle-ci. Du fait de l’anisotropie le moment induit et le champ élec- 
rique ne sont pas parallèles, ce qui entraîne l'existence d’un couple 
Vorientation. Grâce à la théorie de Langevin on peut calculer, à 
vartir de la constante B ou K, une relation entre les paramètres molé- 
ulaires de la substance étudiée quand il s’agit d’un liquide ou d’un 
“az. , 

Cette théorie a été généralisée par Peterlin et Stuart [36] au cas 
‘és suspensions et l’on peut relier les grandeurs macromoléculaires 
la biréfringence mesurée, On obtient ainsi une relation entre les 
-randeurs optiques et électriques des molécules, qui, combinée à 
[lautres relations de ce Lype, permet de les déterminer. 

Mais, comme l'effet Kerr est un phénomène d'orientation molécu- 
re, son apparition et sa disparition ne sont pas instantanées et 
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présentent un certain « temps de relaxation » qui dépend de la taille 
et de la forme de la molécule, tout en étant indépendant des pro- 
priétés électriques de cette dernière [19, 43]. Ce temps de relaxation, 
lié à la constante de diffusion de rotation brownienne D des par- 
ticules dissoutes, a été mesuré par différents auteurs [r. 15,:267590 
le plus souvent en cherchant, comme dans l'étude des constantes 
diélectriques, soit la fréquence du courant alternatif pour laauelle 
l'effet Kerr disparaît, quand les molécules portent un moment perma=, 
nent, soit la fréquence pour laquelle l’orientation devient constante, 
dans le cas où les molécules sont orientées par moment induit. 

Nous voyons donc qu’en combinant les mesures en courant alter- 
natifet continu, on obtient des résultats analogues à ceux que fournit 
la biréfringence d'écoulement. Mais ces mesures, aussi bien en champ 
alternatif que continu, présentent de sérieuses difficultés expérimen= 
tales. En effet toutes les suspensions sont plus ou moins conductrices” 
et l’effet Joule ainsi que l’électrolyse sont souvent assez gêénants pour 
empêcher toute mesure dans les champs électriques intenses néces- 
saires à l'observation commode de la biréfringence. \ 

Nous nous sommes donc proposé de réaliser un dispositif qui, tou 
en rendant négligeable l’effet Joule, permette d'étudier en même 
temps la biréfringence en régime permanent et le temps de relaxa- 
tion des particules dissoutes. Pour cela, on soumet le liquide à étu- 
dier, pendant un court intervalle de temps, à un champ électrique 
constant dont l’établissement et la disparition sont pratiquement 
instantanés. Au moment de l'application et de la suppression du 
champ, la biréfringence ne s'établit ni ne disparaît instantanément 
mais varie au cours du temps selon une loi que l'appareil permet de 
déterminer. La durée de l'impulsion est suffisamment longue pour 
que le régime permanent soit atteint, mais suffisamment courte (de 
l'ordre de 10? secondes dans nos expériences) pour que l'effet Joule 
n’amène pas de perturbations gênantes. ne 
Pour interpréter les enregistrements obtenus, nous avons établi la: 
loi d'apparition et de disparition de la biréfringence en nous basant 
sur la théorie générale de la diffusion brownienne. Ce calcul, qui 
fournit l'expression déjà connue de la biréfringence en régime per-* 
manent, permet en outre de déterminer, à partir des courbes expéri-" 
mentales, la nature du couple d'orientation et la valeur de la 
constante de diffusion de rotation D des particules dissoutes. k 
En résumé, notre méthode permet de déterminer : 1° la biréfrin- 
gence en régime permanent; 2° la nature du couple d'orientation Fe 
30 la constante de diffusion D des particules dissoutes. ce 
Cette constante de diffusion de rotation est un élément important 
pour déterminer la forme et les dimensions des particules. En effet, 
on Salt que si, par exemple, on peut assimiler les particules à des 
ellipsoïdes de révolution de volume v et d’allongement p et si nous 


‘ 


te 
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[] 
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_admettons que l'orientation de ces particules se fait par rotation 
autour de l’axe transverse, la constante D, qui a été calculée par 
F. Perrin |34} a pour valeur : 


AMETTCp 2p?— 1 p+ Vp'—1 : 
Re | PRE ets Leo si p > 1.112) 
ou : 

__ KT _p° 1—2p° ir - 

Et mers |: + RACE ul: S1 p'<T:1- fa) 


Dans ces formules n est la viscosité du milieu, K la constante de 
Boltzmann et T la température absolue. 

S1 p est supérieur à quelques dizaines, on peut employer la for- 
mule approchée : 


D = (log 2p — 0,5) (af 


2nv p° 


ets] est inférieur à quelques dixièmes : 


D p° (: +saretgs). (3) 

Puisque D est une fonction connue de p et de v, en mesurant une 
autre grandeur telle que la viscosité intrinsèque, la constante de 
diffusion de translation, ou toute autre fonction de ces deux para- 
mètres, on peut Calculer p et v, dans la mesure bien entendu où les 
. particules en suspension sont assimilables à des ellipsoïdes de révo- 
 lution [41]. 

Pour appliquer notre méthode, il était nécessaire de vérifier 
qu’aussi bien la théorie que nous avons donnée que les formules de 
F. Perrin sont valables pour l'ordre de grandeur des particules qui 
nous intéressent. C’est pourquoi, nous avons consacré une partie de 
ce travail à comparer les valeurs de D mesurées par notre méthode 
et celles que l’on peut calculer à partir des formules de F. Perrin 
pour une particule dont on connaît a priori la forme et les dimen- 
sions, par exemple grâce à la photographie au microscope électro- 

nique. La substance que nous avons choisie pour cela est le virus de 
la mosaïque du tabac. 

L'expérience nous ayant montré que la méthode est correctement 

“établie, nous l’avons appliquée à l'étude d’autres substances telles 
qu'un acide thymonucléique et un sol de pentoxyde de vanadium. 
Les résultats obtenus nous permettent de penser que, conformément 
à nos prévisions, l'étude de l'effet Kerr dans les suspensions de molé- 
-cules rigides constitue une méthode fructueuse pour la détermina- 
tion des formes et structures macromoléculaires. 
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PREMIÈRE PARTIE 


ÉTUDE THÉORIQUE DE LA BIRÉFRINGENCE 


I. — Hypothèses fondamentales. 


[A 


Nous voulons calculer comment varie au cours du temps la biré= 
fringence d’un milieu soumis à une impulsion électrique rectangus 
jaire [4]. Pour cela, nous sommes obligés de faire certaines hypoz 
thèses que nous allons grouper ici, afin de bien mettre en évidence le 
domaine de validité des calculs qui vont suivre. 


a) Nous supposerons d’abord que les particules sont assez éloi: 
gnées les unes des autres pour qu'on puisse les considérer comme 
isolées et négliger leurs interactions. En conséquence, il nous faudra 


toujours opérer sur des solutions très diluées et extrapoler à concen- 
tration nulle le résultat des mesures. 


b) Nous supposerons que les particules sont toutes identiques 
c'est-à-dire que la solution est monodispersée; plus tard nous verrons. 
comment les résultats obtenus se généralisent aux solutions polydis 
persées. { 

c) Nous assimilerons les molécules à de petits ellipsoïdes de révo=. 
lution indéformables dont les axes géométriques, optiques et élec- 
triques coïncident. Ces ellipsoïdes seront caractérisés par leur 
volume v et leur allongement p (rapport de la longueur de l’axe de 
révolution à celle de l’axe transverse). 

d) Enfin nous admettrons que l’on peut appliquer les lois géné- 
rales du mouvement brownien. Cela entraîne que les forces d'inertie, 
tant des molécules que du solvant, soient négligées. Rocart [39| a. 
montré, dans le cas de l’effet Kerr en courant alternatif, que l’intro- 
duction du moment d'inertie ne modifiait pas les résultats, et nous: 
admettrons qu’il en est de même dans le cas que nous considérons 

Ces hypothèses étant posées, le problème se divise en deux parties: 
d’abord l’étude de la répartition des directions des axes des molé- 
cules, puis le problème optique du calcul de la biréfringence. Nous 
étudierons ces deux problèmes pour les macromolécules rigides où 
les particules en suspension et nous verrons ensuite comment on 
généralise facilement les résultats au cas des liquides et des gaz. 
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Il. — Etude de la fonction de répartition. 


1. Expression générale de l’équation aux dérivées partielles. — 
a) {ntroduction. — Soit (Oxys) un trièdre de référence fixe dont 
Paxe Oz est parallèle à la direction du 
champ électrique appliqué. L'orientation 
d'une molécule est déterminée par l’angle 0 
de l’axe OZ de la molécule avec Os et par 
l'angle & des plans xOz et sOZ (fig. r). 
Selon une méthode classique nous déter- 
minerons l'orientation d’une molécule par 
un point de coordonnées et + sur la sphère 
de rayon 1. L'état du milieu sera caracté- 
risé par la fonction de répartition (0, », #), 
qui mesure la probabilité à l'instant 4 
pour que la direction d’une molécule soit 
représentée par un point de coordonnées 
comprises entre 6 et (0 + db), o et (o + do). 

La fonction f satisfait à la condition : 


LLC, ?; t) sin Odôdo — ; M (1) 


En l'absence du champ d'orientation, toutes les directions des molé- 
cules sont également probables et f— 1/47. 

Puisque nous admettons que les molécules obéissent aux lois géné- 
rales du mouvement brownien, f doit satisfaire à l'équation géné- 
rale : 


2 TN 
D\V?f + div fe: (2) 


où D est la constante de diffusion de rotation calculée par F. Per- 


7 . . . 
rin [34] pour les ellipsoïdes, et c la vitesse angulaire que prendraient, 
en l'absence du mouvement brownien, les molécules placées dans le 


champ d'orientation. | 
D'après les hypothèses générales de la diffusion, on peut écrire : 


#f | 


Ex 
C—=—= 


où y est le couple d'orientation et € le coefficient de frottement hydro- 
dynamique. D'autre part, on sait que : 


KT 
Ds 
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.(K constante de Boltzmann, T température absolue) et l'équation @) 
peut être écrite sous la forme : 


VS + Rdv TT. (20) 
FT è : as AT = : 
Quand Y dérive d’un potentiel w (y ——grad w), l'équation (2a) 
devient : 
_—— 1 
VF + pr div / grad w— 5? . (2b) 


Cette équation permet de déterminer f, pour des conditions aux 

limites imposées, et à partir de la valeur de l'énergie w que nous 

allons calculer maintenant. 

 b) Calcul de l'énergie d'orientation. — Nous assimilerons le sol- 

_vant à un milieu continu, de constante diélectrique «,, dans lequel 
sont plongées des particules ellipsoïdales caractérisées par leurs 

constantes diélectriques principales +, et &. Maxwell [27] a trouvé, 
que la polarisation P d’un tel ellipsoïde placé dans un champ uni- 

forme a pour valeur : 


Ei — €o 


Er + 


F0 
SAR TX 


= vgiE. (3) 


Dans cette formule z est égal à 1 ou 2 suivant que le champ électrique 


est parallèle ou perpendiculaire à l’axe de révolution et L, est un 
facteur de forme donné par : 


| 


# 


Li (1 — 2e) 


(3a) 
L=Ë(i+e) \ 
avec 
RAS 3p PeNPIEer Ë 
[20° + 4 to PE | LAN 
ou : | (3b) 


NOR GA 2 Vi —p? : 
| — Due se A arets cr | SI D 1 


Un ellipsoïde dénué de moment permanent et dont l’axe fait avec le 


champ électrique E un angle 8 possède d’après l'équation (3) l'éner- 
gie : CS 


wi = — <{v(g} cos? 0 + gl sin? 0)E?. Q) 


Dans le cas où l’ellipsoïde porte en outre un moment permanent 


r à 
ts CS TT 
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qui, d’après Les conditions de symétrie que nous nous sommes impo- 
sées, est nécessairement porté par l'axe de la molécule, il possède 
une énergie supplémentaire : 


Wa: —= Eu cos 0. (4a) 

En général, les deux effets peuvent coexister, et, en admettant qu'ils 
sont indépendants, l'énergie potentielle d'orientation a pour valeur : 

ww = — = o(gi cos? 0 + g5 sin? 0)E? + LE cos 0. (4b) 


Nous admettrons que w né comporte pas de termes provenant d’au- 
tres causes d'orientation, termes dont nous essayerons de tar 
compte plus tard. 


c) Equation aux dérivées partielles. — Du fait de la symétrie + 
révolution, w ne dépend que de ÿ et nous poserons : 
I ap 
Sr 0, = 06, #), (6) 


p est une nouvelle fonction de répartition, indépendante de vw et égale 
à r dans un milieu non orienté ; elle doit satisfaire à l'équation (2b) 
qui prend dans ce cas la forme explicite : à 


1 p è p) à AR pr à £ uw 1 à 
Sin 6 56 (sin où) Pre É 55 À 5in6 36 (sin 0 )]=5E. (6) 
L'équation différentielle donnant la fonction de répartition s’ob- 
tiendra en substituant dans l’équation (6) l’expression de w donnée 
par l'équation (4b). 
Nous prendrons u —cos 0 comme variable et nous poserons pour 
simplifier l'écriture : 


Eu AA S 
KT ’ T=V KT E*?. (7) 
ie différentielle cherchée prend la forme : 
(ua) PE au (ur p+qu)+elapu+ qu) = (8) 


S 2. Etude de la fonction de répartition dans le régime transitoire 
qui suit l'établissement du champ. — Nous prenons comme origine 
des temps l'instant où le champ électrique E est établi. La réparti- 
tion p(0, £) à un instant quelconque est la solution de l'équation (8). 


(elle que : 
p(u, {)—1 pour { — 0. (9) 


Nous cherchons une expression approchée de p sous la forme d’un 
développement de fonctions sphériques en posant : 


Us da (t)P,(u). (10) 
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Dans cette expression P,{u) est le polÿnôme de Legendre d'ordre n 
et a, une fonction inconnue de { seulement. 
La condition initiale (9) devient dans ces conditions : 


o(u, 0) — Ya(o)P,(u) (11) 


ce qui entraîne pour les fonctions a,(o) les conditions : 
an(0)=—= 0 pourn 0 et ao(o)—= 1. {13 


Il reste à déterminer les fonctions a,({) satisfaisant à la condition 
initiale (12). Pour cela, nous portons la valeur (10) de p dans l’équas 
tion (8) et nous obtenons : | 


da — n(n+1)P,—(i— u)P;(p+ qu)+P,(2pu+(3u?—1)q)] 
Ÿ I . dan (13) 


D GE * 
1/2 


À l’aide des relations de récurrence : 


a(n+i)uP,=(n+1)P,+nP, 
(au )Pr= PE nu, 


(14) 


/ 


on peut éliminer # du premier membre de l'équation (13) et écrire 


A RGRR nn 2e 


on +1 en +I Du 


(n + x)fn + 2){n +3) nin—1)(n— 2) Û À 
dE (an + 1)(an + 3) Pa et à re Pr | (5), 


n(n—1) (nr + 1}{n +3) ET dan 
al En — 1 ES 4 1) PAT Ne | % 
n 

Selon une méthode connue, multiplions les deux membres de cette 
équation par. P, et intégrons de — 1 à +1 par rapport à 4; nous 

obtenons la relation générale de récurrence : 

mÊ(m — 1} (m + 1m + 3) ‘ 
LANTA an 0 (ntm en 

m [rGme + 1) + al + EmÈ— 1 (2m + 1)(2m + =) 
mm + 1) m{m + 1) mm — 1) ne 
+ Am 2m—1 AmHPr ue + Am-39 (27 — 3)(2M— 1) k (16) 


ss mm + 1)(m + 2) Tr dam 
m2 Tom + 3{2m+5) D dt 


Nous limiterons ici notre développement aux trois premiers termes 
car, ainsi que nous le verrons plus loin, ce sont les seuls qui entrent 
dans le calcul de la biréfringence. On trouve, en faisant mM—0, 1,2 
dans l'équation (16) : 
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las 
Fries (9) 
D ae = 2pto—o@(1 =?) — pas — à ga. (7) 
= ue 2440 + 2P@i — 2a(3 —{) — = pas — qui 


- Si DONS-sUpposons D et g petits, ce qui revient à admettre que 
énergie d’orientation est petite devant l'énergie d’agitation thermi- 
jue, on peut négliger les termes en 4; et a; qui sont des infiniment 
petits d'ordre supérieur par rapport à @s, a et @. Grâce à cette 
1pproximation, et en tenant compte des conditions initiales (12), on 
rouve finalement : 


0 —"1 
Doris & (ie Hein (5 2e) 
BTS + Fagor —p(s + je de 
De a tea sup) 
1vec : 

PRENONS A FT Rue (19) 


5 5 - 7 5 
. La fonction o(u, {) est donc définie entièrement au moyen des 
>xpressions (10), (18) et (19). 
. Si dans l'expression trouvée pour o(u, {) on faittendre t vers l'infini, 
)n trouve la répartition en régime permanent : 


19 


(CACDES: + pli + _— E)Pi(u) + (£ — ? _ j16 9P°]Pa(u).… (20) 


Ce résultat peut être obtenu directement par la méthode de 
3oltzmann. 

_ $ 3. — Etude de la fonction de répartition dans le régime transitoire 
pui suit la disparition du champ. — La fonction de répartition en 
absence de champ d'orientation satisfait l'équation (8) dans laquelle 
an à fait & — 0, c'est-à-dire : 


2) 2° i 
(EU) a UE = See (21) 


La condition imposée est que, à l'instant { — 0, les molécules 
oient réparties selon une loi donnée p(u, 0). 
JL n’est pas nécessaire de supposer que p(u, 0) est la fonction (20). 
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\ 


En effet on peut toujours exprimer p(u, o) par un développement 
en polynômes de Legendre : 


(ao) D cnPalu) (22) 


n 
où les c, sont calculés par la formule : 


en +1 
2 


dus « e 
tr le o(u, o)P,(u)du (23} 
la condition initiale étant mise sous la forme (22) l'équation (21) 
s'intègre immédiatement et la solution cherchée s'écrit : 


pu, = D'oe-"trtP, (u). (24} 


Insistons sur le fait que ce résultat est très général et ne dépend 
pas de la façon dont a été provoquée la répartition initiale. En particu- 
lier il n’est pas nécessaire de supposer qu’à l'instant initial l'équilibre 
statistique était préalablement établi. 


x 


++ 


En conclusion la fonction de répartition p(u, {) correspondant à une 
impulsion éléctrique rectangulaire est définie par l'ensemble des 
équations (10), (18), (19) et (24). Les trois premières sont relatives au 
régime transitoire puis au régime permanent qui suit l'établissement 
du champ, la dernière au régime transitoire qui suit la disparition. 
du champ. Il faut rappeler que les formules (18), (19) et (20) ne sont 


valables que lorsque Et est petit. 


III. — Etude de la biréfringence. 


S1. Expression générale de la biréfringence. — Nous connaissons 
maintenant la fonction f ou p à chaque instant ; elle peut être mise 
sous la forme d’un développement en polynômes de Legendre : i 


le EX,P,(u), (25) 
les X, étant, soit des constantes, soit des fonctions du tem 
peut calculer à l’aide des formules (18), (19), (20) ou (24). 

Il s’agit de calculer la biréfringence du milieu et pour cela nous 


utiliserons la théorie quasi-statique de la lumière, telle qu'elle a été 
développée par Lord Rayleigh [38] et utilisée par Pcterlin et 


ps que l’on 


STE 
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Stuart [36] pour la biréfringence d'écoulement et l'effet Kerr en 
courant continu. Nous assimilerons le solvant à un milieu continu 
d'indice nr, et nous supposerons qu'il ne devient pas biréfringent sous 
l'influence du champ électrique (‘). Nous supposerons que les molé- 
cules sont petites devant la longueur d'onde de la lumière utilisée et 
nous les caractériserons par leurs indices principaux n1 et ne. 

Leurs polarisabilités optiques sont, dans ces conditions, données 
par les mêmes formules que les polarisabilités électriques, c’est- 
à-dire par les formules (3) dans lesquelles on remplace &5, #, et es par 
ni, à, n: et nous appellerons g, et g», au lieu de gi et gs, les facteurs 
correspondant au problème optique. : 

Si la position d’une molécule par rapport au trièdre Oxys est 
caractérisée par les angles 6 et », la projection sur Os de la polarisa- 
tion induite par un champ électrique E, parallèle à Os a pour valeur : 


P;, = u(g:1 cos? 0 + g2 sin? 8)E.. = AEON 


De même, la projection P, sur Ox de la polarisation correspondant à 
un champ E, a pour valeur : 


P,=vl|g sin? 0 cos? o + g2 (cos? o cos? 0 + sin? e)]E,.. (26!) 


Supposons maintenant qu'une onde lumineuse polarisée rectiligne- 
ment, soit suivant la direction Ox, soit suivant la direction Oz, et à 
laquelle correspond le champ électrique E, ou E,, traverse le milieu 
alors qu'il est orienté. Elle rencontre les molécules ayant des orienta- 
tions qui sont décrites par la fonction de répartition f. Nous pouvons 
donc, en appliquant la formule : 

* n°E=E + 4xP, 


calculer les indices n, et n, dans les deux directions O£ et Ox : 
nn + No [°F CS (g cos? 0 + g2 sin? 0) sin 6dôde 


ni —n$ + 4eNo [ LT: sin?0 sin?® x 
| MeEl g2 (cos? 8 cos?» + sin? +)]| sin 0dûdo. 


(27) 


N étant le nombre de molécules par unité de volume, ou : 


Re 
ni = nù + 4rNug: + 2rNu(gi — go pu?du 


1 (271) 
2 1 N F du 
ni = n2 + 4rNog: + rNo(gi — g2) be o(r — u*)du. 

(1) Quand il n'en est pas ainsi, la biréfringence du solvant est en géné- 
ral faible devant celle des particules dissoutes; on peut alors appliquer, 
sans commettre d'erreur, la règle d’additivité et déduire de la biréfringence 
mesurée celle qu'acquiert le solvant placé dans les mêmes conditions 


expérimentales. 


LS 
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Pour calculer les deux intégrales qui figurent au second membre de 
ces expressions, NOUS nous ‘rappéllemis. que p est mis sous la forme. 
générale (23) et que d’autre part : 


=$Po+P) | 
3 (Po — 2P2). | 


0 —> 
+ 


(28) 


En substituant ces valeurs dans les intégrales et en mettant en évi- 
dence la biréfringence An — n; — n,, on trouve finalement : : 


nAn = © Nu(gi — gs) - (29) 


Comme le produit No est égal à la concentration en volume €, on 


peut introduire une hiréfringence spécifique (Peterlin et Stuart (361) 
indépendante de la concentration : 


1 An 2T I X: < 
en 8 m(gi—g:)X: (29°) 
Pour expliciter les résultats nous posons 
LS __w(gi— 93) 
— KT RTE 


et nous obtencns les valeurs suivantes de la biréfringence : | 
a) Pendant le régime transitoire qui suit l'établissement du 
champ : 


Len 4 fe + 0—Hre + (fo) 
FETE — 3 + 8 PO — à POe-n } (30) 
+ (3 nel 
avec : 
ne hope 2) ( 0). 
b) en régime permanent : 
eee fr +0+P (2 4 Meo)) Gi 


c) Pendant le régime transitoire qui suit la disparition du champ : 
An — Ange ft (32) 


où An, représente la biréfringence du milieu au temps {—0, 


1 
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Si nous admettons qu'au moment où on supprime le champ la 
biréfringence est représentée par la formule (32), on remplacera An 
par la valeur tirée de l'équation (31). Ges expressions contiennent les 
deux premiers termes du développement de p en fonction de E?. En 
général, dans les champs électriques faibles, il est tout à fait inutile 
de conserver les termes en E‘ et on peut prendre pour r, et r, les 
valeurs 2 et 6. 


$ 2. Discussion des résultats. — a) Cas du régime permanent. — 
Nous ne nous étendrons pas sur les résultats obtenus en régime per- 
manent car ils sont classiques, mais nous ferons deux remarques qui 
pourront nous être utiles dans la suite : 

1) Une solution de particules ellipsoïdales isotropes et sans moment 
permanent, d'indice n et de constante diélectrique <, peut présenter 
“de la biréfringence dès que & et n sont différents de &, et n5. En effet, 
dans ce cas, le coefficient (g1 — g2:)gi — g2) est différent de zéro dès 
que l'allongement p est différent de 1. Cette biréfringence est due au 
fait que, dans une cavité ellipsoïdale, le moment induit et le moment 
permanent ne sont pas colinéaires, ce qui crée un couple d'orientation. 
Cette particularité se retrouve dans la biréfringence d'écoulement 
d’ellipsoïdes isotropes qui, elle aussi, n’est pas nulle dans ce cas. 

2) Quand les molécules dissoutes soat dipolaires, il peut arriver 
que le terme relatif au dipôle permanent et celui dû au dipôle induit 
Soient égaux et de signe contraire ; dans ce cas la biréfringence est 
nulle (Voir $ 1, c, l'étude de ce cas au moment de l'établissement du 
champ). C'est un cas tout à fait particulier et en général le terme 
relatif au couple du dipôle est prépondérant et le terme dû au 
moment induit n’est qu'une correction. Cela justifie, dans une cer- 
taine mesure, l'approximation que nous avons faite en supposant que 
la présence du dipôle n’influaii pas sur la polarisation de l’ellipsoïde. 
Le moment permanent y que nous avons introduit diffère d’ailleurs 
du moment w, de la particule prise isolément hors du solvant. 

. b) Etude du régime transitoire suivant la disparition du champ. 
— La formule que nous avons établie : 


An — AnçeT(6Pt (32) 


‘ést tout à fait générale, car elle est indépendante de la nature du 
<ouple d'orientation et est valable même quand la répartition initiale 
he correspond pas à un état: stationnaire. Sa validité n’est liée qu'à 
Mexaëtitude de l'équation générale du mouvement brownien sans 
champ de forces et sa vérification sera une justification de l'usage de 
cette loi. Nous retrouvons d’ailleurs là un résultat déja donné par 
|Peterlin [35] dans le cas de l’orientation par le champ hydrodyna- 
mique. 


L 
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La connaissance de la courbe expérimentale An({) nous permet de 
déterminer la constante de diffusion de rotation D de la substance 
étudiée si elle est monodispersée, même quand on ne connaît pas la 
valeur de An,. C’est une méthode directe de détermination de D. On 
peut la rapprocher de la biréfringence d'écoulement qui permet, elle 
aussi, de déterminer D en étudiant la pente à l’origine de la courbe : 
position des lignes neutres en fonction du gradient. 

c) Etude du régime transitoire suivant le moment où on applique 
le champ. — Cette étude est plus compliquée «ar l'allure des cour- 
bes An(t) dépend de l'intensité du champ appliqué E et de la valeur 
relative des paramètres P et Q.On peut montrer sur des exemples 
particuliers que dans l’expression (30) on peut se contenter des pre- 
miers termes du développement de An en fonction de E, ce qui 


Fig. 2. — Courbes d'établissement de la biréfringence 
pour différentes valeurs de «. £ 


revient à négliger les termes en E‘ et à admettre pour r, et r, les 
valeurs 2 et 6. L'erreur faite ainsi est toujours inférieure à 10 o/o 
{ 2 
p? T—g,\, ? : : 
même quand a + —y JE? est égal à 1, ce qui est une valeur 
déjà à la limite du domaine de validité de l'équation (30). 
Dans ce cas simplifié et cependant suffisamment approché : 


An 3œ æ—2 


Ame Ten 0 0 sien (33) : 


ë P ji 0 
Dans cette expression 2—G; « pouvant être positif ou négatif \ 


(] 0 
99 — ÿo 


PA p? : LR 
puisque P(P = ) est toujours positif et o(o = Fi) aun signe 
quelconque. | 


Sur la figure 2 nous avons représenté, en fonction du produit Dé, 


An nes 
les valeurs de in, pour différentes valeurs de &. 
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Quand «& est positif, c’est-à-dire quand le moment induit et le 
moment dipolaire tendent à orienter les molécules dans la même 
direction, on voit que, plus & est grand, plus le régime permanent 
s'établit lentement. Deux cas particuliers sont intéressants : 

19 a — 0 (P — 0). La molécule ne porte pas de moment permanent 
et l'orientation n’est due qu’au moment induit. L’équation (33) devient 
dans ce cas : 


re = = ef! (34) 


et la courbe représentative est symétrique de la courbe de disparition 
de la biréfringence (32). 

29 Quand à (Q —o), l'orientation n'est due qu’au moment 
permanent et : 


NS A LE ape MA er 
ne . (35) 
La courbe représentative est tangente à l’axe des { pour {— 0. 


An 


(e] 0,5 1 £5 Dt 
Fig. 3. — Apparition de la biréfringence quand & = — 1. 


Quand « est négatif les effets du moment induit et du moment per- 
manent sont contraires. Il s'ensuit que la biréfringence passe par un 
minimum puis change de signe, ou bien passe par un maximum, 
Selon que le moment induit ou le moment permanent l'emporte. 

» Quand P——Q (a——1), la théorie fait prévoir un phénomène 
d'allure paradoxale : Le milieu est biréfringent dans le régime tran- 
sitoire suivant l'apparition du champ, alors qu'il ne l’est pas en 
régime permanent et quand on coupe le champ (fig. 3). Cela provient 
évidemment du fait que l'orientation due au moment induit s'établit 
avant celle due au moment permanent. 

On voit d’après ces courbes que l’on peut évaluer les influences 
relatives du moment permanent et du moment induit dans l’effet 
Kerr. En particulier on peut calculer « en mesurant la pente m de la 


RER 6) OR) b An ] || 1 . 
tangente à l’origine aux courbes j> (£) par la relation : 


DOC NT m 6 
salelo=T=ss- (86) 
- Dès que « est différent de zéro, la courbe d'établissement de la 


biréfringence diffère de la courbe de disparition. 
Ann. de Phys., 12° Série, t. 6 (Juillet-Août 1951). 37 


ve ne D Le 


montrent cependant que, dans.les régions à forts gradients de concen- 


envisagé plus haut se superpose un mouvement de rotation dû au 
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IV. — Remarques générales. 


l 


$ 4. Extension de la théorie aux autres modes d'orientation par le - 
champ électrique. — Nous avons admis jusqu'à maintenant que 
l'orientation était due à la présence d'un moment permanent où | 
induit. C’est ce qu'on appelle communément l'effet Kerr. Mais dans 
les solutions macromoléculaires conductrices le champ électrique 
peut produire une orientation par des mécanismes différents, comme 
nous allons le voir dans un instant. Nous rappellerons tout d'abord 
que-l’équation (32) est indépendante de la cause qui produit l'orientas 
tion. Elle est en particulier valable pour les phénomènes que nous. 
allons étudier dans ce paragraphe, et l’expérience permet toujours des 
déterminer D par l'étude de la disparition du champ. Nous n'aurons" 
donc à étudier que le cas du régime transitoire suivant l'apparition j 
du champ ainsi que celui du régime permanent. Nous examinerons 
successivement les effets dus à l’électrophorèse et à la différence de. 
conductibilité entre solvant et soluté. 

a) Cas de l'électrophorèse. — Quan1 les particules sont chargées,à 
elles sé déplacent dans le solvant avec une vitesse constante propor- 
tionnelle au champ. Si la résultante des forces dues à l’action du 
champ électrique sur la molécule est appliquée au centre de gravité;. 


| 
el 


1! 
À 


de forces constant. Aucun couple ne s'exerce sur la molécule etiln y 
po te2 ; . . je . F V8 
a en général pas d'orientation du milieu, Les calculs de F. Perrin [34 


tration, la dépendance entre le mouvement brownien de translation 
et le mouvement brownien de rotation entraîne une faible aniso-m 
tropie. Dans le cas qui nous intéresse cette biréfringence ne pourrait 
se manifester que dans le voisinage immédiat des électrodes et semble« 
n'avoir aucune importance pratique. € | ‘4 

Si au contraire la résultante de l’action du champ électrique E sur 
la charge apparente totale e de la molécule a son point d'application, 
à une distance a du centre de gravité, au mouvement de tran-lation : 


couple y a aeË sin 0. L'énergie d'orientation est la même que celle 
que produit le moment permanent y — ae. Les formules (30) et (1). 
sont encore utilisables en posant cette fois : AT 


262 p 
Q —0o PSE KES 
| ASE is 
L'établissement de la biréfringence se fait suivant la loi (35) et lan 
biréfringence en courant continu, qui a d’ailleurs été calculée par | 
W. Kuhn {21}, est proportionnelle au carré du champ. Ce résultat et) 
: 
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en contradiction avec la loi qu'admet W. Heller [17], suivant laquelle 
la biréfringence serait proportionnelle au champ électrique appliqué. 
Pour être complet il conviendrait de tenir compte de l'effet du champ 
électrique sur la couche double, mais nos connaissances à ce sujet 
sont encore trop limitées pour qu’on puisse donner un traitement 
quantitatif de ce phénomène (5, 17, 18). 

b) Cas où il y a différence de conductibilité entre soluté et sol- 
vant. — Si des ellipsoïdes de conductibilités principales & et © 
dépourvus de charge et de moment permanent sont dispersés dans un 
liquide de conductibilité 54, ils s’orientent sous l’action d’un champ 
électrique. Cela tient à l’existence d’une charge induite non uniforme 
sur la surface de l’ellipsoïde. Pour calculer l'énergie d'orientation ül 
suffit de remarquer que la recherche de la fonction potentielle dont 
dérive le champ électrique est formellement identique à celle qui 
correspond au cas d’un ellipsoïde de constantes diélectriques prinei- 
pales :, et « plongé dans un milieu de constante diélectrique €; ül 
suffit de remplacer €,.-<, et e par 5, a et 6. Or nous avons déjà 
traité ce cas qui est celui de l'orientation par moment induit et les 
formules (30) et (31) sont valables en posant cette fois : 


Dre 
0 OP 


KT 

7 

» g$ et g? sont analogues aux g'°'calculés à partir des formules (3) et 
-on les obtient en remplaçant dans ces formules &5, #, et # par 60, c 
et 5. Remarquons que, par analogie avec le cas de l’orientation par 
moment induit, il y a encore orientation quand la molécule est iso- 
trone et que p est différent de 1. On voit que la courbe d'établissement 
de la biréfringence est représentée par la formule (34) et est symétri- 
que de la courbe de disparition. 


- $2. Remarques sur la polycispersité. — Jusqu'à présent nous avons 
supposé, eonformément aux hypothèses énoncées, que les molécules 
“étaient toutes identiques. Nous allons étudier, tout en conservant ces 
hypothèses, les modifications à apporter aux résultats acquis lorsque 
«les molécules en solution sont d'espèces différentes, ce qui est souvent 
le cas. C’est un problème analogue à celui qui a été traité par 
-Sadron (40) dans le cas de la biréfringence d'écoulement et par Peter- 
lin et Stuart [36] dans celui de l'effet Kerr en courant continu. , 
Supposons que nous ayons m espèces de molécules dans la solu- 
‘tion, chaque espèce étant composée de N; molécules par unité de 
volume, caractérisées par leur volume v,. leur allongement p; et leurs 
facteurs optiques et électriques g;, et g},. Conformément à nos hypo- 
thèses générales, chaque espèce j-se comporte comme si elle était 
seule, ce qui permet de définir sa fonction de répartition f; à un 


Li, 7 Ré S 


580 HENRI BENOIT 


instant donné. En appliquant les formules (27) on peut écrire les 
relations : 


ni = ni + SN; ke PECZ cos? 6 + g2; sin? 0) sin 6dôde ! 
- SE 


; Te NE > (31) 
RAR) BD Ne, [fin sin? 0 cos? © \ 
j 


* LE 
+ ga; (sin? 8 cos? + sin? +1] sin6dôde / 

Si maintenant nous appelons An; la biréfringence provoquée dans 
la solution par l'espèce /, la biréfringence du milieu est représentée 
par la formule : 


nÂn— Yan, (38) « 


où n; est l'indice de la solution quand elle ne contient que l'espèce y." 
Puisque les concentrations sont toujours faibles on peut écrire : 


An Dan, (28) 
[l î 


À cette approximation, la biréfringence d’une solution est égale à 
la somme des biréfringences de ses constituants quel que soit l'instant 
considéré. L'effet Kerr, pour les champs faibles, reste proportionnel 
à E? comme pour les solutions monodispersées, et son étude ne peut 
pas fournir de renseignements sur la polydispersité. Par contre, à la 
disparition du champ, on obtient des différences intéressantes. Appe- M 
lons en effet A7; la biréfringence en courant continu relative à 


l'espèce 7, et D, la constante de diffusion correspondante, on a dans 
ce Cas : 


k 


An d'ane st. (39) f 
: 


La courbe représentative n'étant plus une exponentielle, comme 
c'était le cas pour une solution monodispersée, l'étude de la courbe 
expérimentale permet de voir si le milieu est mono ou potydispersé. 

On montre que la constante de diffusion la plus petite peut être “ 
déterminée à partir de l’exponentielle par laquelle on peut remplacer 
la courbe expérimentale au voisinage de son asymptote pour # infini. 
La détermination de la constante de diffusion la plus grande se pré. 
sente de façon plus compliquée, mais il est toujours possible d'en … 
donner l’ordre de grandeur. a 


_$ 3. Extension de la théorie aux liquides purs et aux gaz. — Ii est 
aisé de transformer les formules établies pour les macromolécules en « 
solution afin de les rendre applicables aux liquides et aux gaz. Nous 


ti) % À \ TACA 


l 
X 
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admettons comme précédemment que les molécules ont les symétries 
d’un ellipsoïde de révolution et nous les caractériserons par leurs 
polarisabilités principales, optiques et électriques &,, à, af, a. Nous 
Supposerons aussi que leur axe de révolution caractérisé par l'indice 1 
porte un moment permanent de valeur u5. Quand cet axe fait avec le 
champ électrique un angle 6, l'énergie de la molécule se met sous la 
forme : | 


W=— = (a) cos? 0 + a) sin? 0)F? + by cos 6. (4o) 


F, contrairement à ce qui se passe dans les solutions étendues, 
n'est plus ici le champ appliqué mais le « champ interne » régnant 
dans la substance étudiée. 

La formule (4o) est identique à la formule (4), ce qui nous permet 
d'écrire directement la fonction de répartition à un instant quelcon- 
que, en posant dans les formules (19), (20) et (24) : 


0 


( 
Fu di 42 ; 
P= RE FT — KT fr?t (41) 


Pour calculer la biréfringence, il faut faire une hypothèse sur la 
valeur du champ interne. Si on admet la formule de Clausius- 
. Mosotti : FE, et si on pose : 
.". Ho Due 
KIT? = 
: 


on trouve pour la valeur de la biréfringence au moment de l'établis- 
_ sement du champ : 


An ‘2r(n+o)(e+ta} œi—a he Dé (— ) pe 
UN eg E:}P+0Q = be k F Q je 


n 9 
Box A MEN Lg LE He NE 
+ ES + 26 PO 3 PQe + (ET PO)e ile 
avec 
L («+2 /P 20 
ra HE ET (2) 
: (es +2}? /P 2Q 
4 nine à 


* La biréfringence en régime permanent et à la disparition du champ 
électrique se déduit de cette formule par la même méthode que dans 
- la première partie. de 
Si au Lieu d'utiliser le champ interne de Clausius-Mosotti on utilise 
Ja théorie d'Onsager [30] dans la forme que lui a donnée Oster [55] 


"dt M) 
[à 
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pour l'appliquer à l'effet Kerr, il faut remplacer dans les formules 
2e +1 + 
3e + n°? 


2 2 L sy] 
rise T° Ces formules ne sont évidemment apphi- 
m2 ont +1 


précédentes u9 par  — PT 


le terme 


cables que si la molécule est sensiblement sphérique ; dans le casw 


général, il faudra tenir compte de l'effet de sa forme et utiliser les 
formules (3), (3a) et (3b) pour calculer le champ interne. 


DEUXIÈME PARTIE 
APPAREIL ET MÉTHODE DE MESURE 
1. — Principe et description. 


$ 4. Principe. — Pour appliquer la théorie précédente, nous avons 
réalisé un montage permettant de mesurer, en fonction du temps, la 


biréfringence d’un milieu soumis à une impulsion électrique rectan-" 


gulaire. Ce montage [3] est comparable, au moins dans son prin- 
cipe, à celui de W. Kaye et R. Devaney [20] : un faisceau de lumière 


Cellule 
et > 
Amplificat] 


Fig. 4. — Schéma général de l'appareil. 
À, source lumineuse ; C, condensateur ; F, fente ; L, lentille collimatrice.” 


monochromatique, rectilignement polarisée par un nicol N; (6g. 4), 


ce +2) 35 0 | 
bo le facteur ! = gar }-et4 


se propage parallèlement à la surface de deux électrodes planes et | 


\ # # . . A . . S 
parallèles immergées dans le liquide à étudier. A la sortie de la 
cuve, le faisceau traverse un deuxième nico! N;, et si la direction du - 
plan de polarisation de la lumière incidente fait un angle de 450 avec. 
que, l'intensité du faisceau transmis est 


la direction du champ électri 
donnée par la relation : 
lAn 


I—KI, sin? Lu (1) 
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où l, représente l'intensité du faisceau à la sortie du polariseur, x la 
longueur d'onde de la lumière utilisée, / la longueur des électrodes, 
An la biréfringençe du milieu, et K un-tacteur plus petit que l'unité 
provenant des er de lumière par absorption et par réflexion. La 
Valeur de I est mesurée au moyen d’une cellule photoélectrique dont 
le courant anodique est enregistré, après amplification, par un oscil- 
lographe cathodique, comportant un deuxième faisceau qui permet 
d'enregistrer la tension aux bornes de la cuve. L'écran de l’oscillo- 
graphe enregistre ainsi simultanément deux courbes, dont l’une 
représente l'impulsion électrique et l'autre la biréfringence du 
milieu. Nous allons maintenant considérer en détail et successive- 
ment les différentes parties du montage, à savoir : 

1} le dispositif optique et la cuve de Kerr, 

_2) le générateur d'impulsion, 

3) le dispositif d'enregistrement. 

$ 2. Dispositif optique et cuve de Kerr. — Le montage est clas- 
sique (fig. 4) : la source lumineuse A est, suivant les cas, soit une 
lampe à vapeur de mercure (Philips Philora), soit une lampe pointo- 
lite. Ces lampes sont alimentées par une batterie d’accumulateurs et 
sont mises en service 1/4 d'heure avant le début des mesures, de 
“façon à obtenir une intensité lumineuse constante. Un jeu de filtres F, 
permet d'isoler la raie ou la région du spectre que l’on veut utiliser. 


‘| 


Fig. 5. — Cuve de Kerr. L 


- Une lentille collimatrice L donne une image éloignée de la fente F 
sur la face de sôrtie de la cuve de Kerr. Le faisceau présente ainsi 
une légère convergence et, tant que les dimensions de l’image de la. 
fente sont inférieures à la distance entre les électrodes, ces dernières 
constituent la pupille de sortie. On évite ainsi, sans diaphragme 
supplémentaire, les réflexions sur les faces internes des électrodes. 

Pour étalouner l'appareil avant et après chaque série de mesures, 
on dispose entre la cuve et le nicol analyseur un disque tournant 
percé de fentes radiales et actionné par un moteur synchrone. On 
peut ainsi produire de brèves impulsions lumineuses à une cadence 
déterminée. 

Le nicol analyseur est monté sur une alidade permettant de mesu- 
rer 1/10 de degré. - | 

La cuve de Kerr est formée d’une pièce de verre taillée en U 
(Hg. 5), ayant 11 cm. de longueur et dont les extrémités sont rodées 


n . rs 
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plan parallèle. Sur ces extrémités, on colle deux lamelles couvre- 
objet exemptes de biréfringence, soit avec de la gélatine pour les. 
solvants organiques, soit avec une colle à base de caoutchouc pour 
l'eau et les solutions salines. La cuve est fermée par un couvercle 
percé de trous pour permettre le passage des fils de connexion des. 
électrodes. Celles-ci sont constituées par deux lames épaisses en acier 
inoxydable, optiquement planes, de 10 cm. de longueur, 20 mm. de 
largeur et 8 mm. d'épaisseur. L'une d’entre elles est posée directe- 
ment sur le fond de la cuve tandis que l’autre est maintenue rigou- 
reusement parallèle à la première par des cales en verre découpées 
dans une lame à faces parallèles dont l'épaisseur, connue à 10° mm: 
près, peut varier entre o,2.et 5 mm. Les fils de connexion sont en 
nickel pur et celui qui relie l’électrode inférieure passe à travers un 
tube de verre fin. L'ensemble ainsi réalisé se démonte facilement, ce 
qui est indispensable, car entre chaque mesure il est nécessaire de. 
nettoyer avec soin la cuve et les électrodes. 

Enfin un support à vis calantes permet de régler la position de la” 
cuve par rapport au faisceau lumineux. 


Ï 


$ 3. Générateur d’impulsions. — Les solutions que nous voulons 
étudier présentant des temps de relaxation de l’ordre de 10—* secondes, 
il faut utiliser des impulsions ayant des durées de 10? secondes 
environ pour atteindre le régime permanent. Il faut en outre que le 


866 es 
Fig. 6. — Générateur d’impulsion. 
À, autotransformateur ; R, redresseur: I, interrupteur. 


temps d'établissement et de disparition du champ électrique soit très 
petit devant le temps de relaxation, c’est-à-dire qu'il soit au maxi- 


{ 0 EUET, 

mum de 10% secondes. Cet ensemble de conditions nous a fait 
\ aCd 4 , , # 

‘abandonner l’idée d’un générateur à tubes électroniques et nous 


avons utilisé un interrupteur mécanique I (fig. 6) mettant la cuve de 
Kerr en contact avec une source de tension constante. Cette source 
est, soit un potentiomètre branché aux bornes d’une batterie d’accu- 
mulateurs, pour les tensions inférieures à 200 volts, soit un redres- 
seur classique à lampes à vapeur de mercure R. Un autotransforma- 
teur À placé dans le primaire du transformateur haute tension permet 
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de faire varier la tension redressée entre o et 2,5 kV avec un débit 
maximum de 500 milliampères. | 

Pour que l'interrupteur mécanique fonctionne de façon stable et 
dans les conditions requises, il est constitué essentiellement par deux. 
barres de cuivre recuit enfermées dans une enceinte où règne un 
vide poussé. Ces barres peuvent être amenées en contact par flexion 
d'une pièce de verre solidaire de l’une d’entre elles. Cette opération 
se fait au moyen d’une came convenablement calculée. entraînée par 
un moteur électrique qui ne tourne que pendant le temps nécessaire 
pour produire une impulsion unique. 

La capacité du dernier condensateur de filtrage de la source de 
tensién est assez élevée et sa résistance interne assez faible pour que 
l'établissement du champ se fasse en un temps bien inférieur aux 
107% «econdes demandées. Par contre, à la rupture du contact, la 
cuve de Kerr. qui a une capacité C et une résistance R, se décharge 
avec la constante de temps CR qui peut être trop élevée. On la dimi- 
nue en éliminant toutes les capacités parasites des circuits et, si cela 
ne suffit pas. en shuntant la cuve avec une résistance supplémentaire 
de façon à diminuer R. Grâce à ces précautions, le dispositif satisfait 
| toujours aux conditions imposées. 


4. Dispositif d'enregistrement. — La cellule photoélectrique est une 
cellule à multiplicateur d'électrons (R. C. A. 1 P 28) (fig. 7). Elle est 
suivie d’un amplificateur symétrique à courant continu et à large. 

bande passante dont la sortie est branchée directement à l’une des 


cellule de Kerr 


T4 
= - es 
<È 100 100 EF6 L ÿ 
“ Cellule Amplificateur  Oscilloscope 


Fig. 7. — Dispositif d'enregistrement 
(Les résistances sont exprimées en kilo-ohms). 


paires de plaques de déviation verticale de l'oscillographe. L'autre 
paire est branchée à la cuve de Kerr par l'intermédiaire d’un poten- 
tiomètre étalonné. Les deux paires de plaques de déflection horizon- 
tale sont alimentées par une base de temps synchronisée sur une 
fréquence connue multiple de la fréquence du secteur. 
On enregistre les oscillogrammes par photographie. Pour obtenir 


\ 
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des images aussi nettes que possible; on allume les spots pendant 

une durée un peu supérieure à celle de l'impulsion. Au repos, ils sont 
*  éteints par une tension négative appliquée aux grilles de commande 
du tube cathodique, et un relais, commandé par le moteur qui 
actionne l'interrupteur du générateur d'impulsions, supprime cette 
polarisation au moment de la mesure. 

La figuré 8 montre une photographie ob'enue avec une solution 
d'acide thymonueléique à 0,025 o/o dans l’eau distillée. La partie 
supérieure du cliché représente l'impulsion électrique qui correspond 
à un champ de 200 volts par centimètre, tandis que la partie infé= 
rieure représente la réponse de la cellule photoélectrique. La vitesse 
de balayage est de 1 cm. par 5.4.10* secondes. 

Pour ässurer la bonne marche de l'appareil et éviter des déviations 
parasites sur les oscillogrammes, il est essentiel de blinder tous lesh 
fils de connexion, ainsi que la cellule et l’amplificateur. Il faut en, 
outre disposer les élémerits du montage de façon à éviter les cou- 
plages gênants, en particulier les courants induits par le générateur” 
d’impulsions sur le dispositif d'enregistrement. 


IL. — Etude du régime permaneni. 


CS $ 1. Principe de la méthode. — Il est possible de déduire de à, 
; déviation verticale du spot en régime permanent, la biréfrinsence du 

milieu. En effet, nous avons montré que l’intensité 1 du faisceau 

lumineux qu’enregistre la cellule photoélectrique a pour valeur : 


Ÿ 
à 


# L . l—=KI, sin? rt S Q@). 


D'autre part, en l'absence du champ électrique, si le nicol analyseur 
a tourné d’un angle © à partir de la position d'extinction, l'intensité 
É du faisceau lumineux est donnée par la formule : 


l'=Kissin? 6. (2) 
k: On voit que pour la valeur +, de v telle que 1— l’on a : | | 
; AE An 
EU (3) 
n: Gette relation, indépendante de K et de I, nous suggère une méthode! 
4 rapide pour mesurer la biréfringence d'une substance ét cela de la 
Du. façon suivante : | 


. Quand la cuve est remplie, et en l'absence du champ électrique, on 
_intercale le disque tournant (voir fig. 4) sur le trajet du faisceau lumi- 
neux. En faisant tourner le nicol analyseur on voit apparaître sur 


t 
* TRE 
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l'écran de l’oscillographe des impulsions que l’on photographie pour 
différentes valeurs de l’angle o. La figure 9 représente un cliché 
obtenu en superposant les oscillogrammes correspondant à quatre 
valeurs de + (1). On trace ensuite une courbe d'étalonnage en portant 
en abscisses les angles o, ét en ordonnées, à une échelle arbitraire, les 
déviations 9’ correspondantes. 

On établit ensuite le champ électrique et on photographie les 
courbes obtenues pour différentes valeurs de la tension appliquée aux 
bornes de la cuve. On mesure les déviations à correspondant au 
régime permanent et, en reportant ces valeurs sur le graphique d’éta- 
lonnage, on a immédiatement les valeurs de correspondantes, puis 
à partir de la formule (3) la biréfringence An du milieu. Remar- 
quons qu'il est nécessaire de tracer la courbe d'étalonnage 5 — f{e) 
pour chaque série de mesures, car les facteurs qui interviennent dans 
la détermination de cette courbe (intensité de la source, transparence 
du milieu, facteur d'amplification de l’enregistreur) varient d’une 
expérience à l’autre. En pratique, nous encadrons chaque série de 
mesures entre deux étalonnages, ce qui nous permet de vérifier 
qu'aucun de ces facteurs n’a varié pendant l’expérience. 

Pour pouvoir déterminer la constante de Kerr du milieu à partir 
de la biréfringence mesurée, il faut connaître en outre la valeur du 
champ électrique appliqué. Quand le milieu est très résistant, il suffit 
de lire la tension continue fournie par le générateur sur le voltmètre 
de la figure 6. 0 
. Dans le cas des liquides conducteurs, ce procédé introduit une 
erreur provenant de ce que la tension instantanée aux bornes dè la 
cuve est inférieure à la tension en circuit ouvert. Dans ces conditions, 
il faut mesurer la hauteur de l'impulsion électrique enregistrée par 
l’oscillographe et reporter cette valeur sur une courbe d'étalonnage. 
tracée une fois pour toutes. ; 

Connaissant +, et îe champ électrique appliqué E, on calcule la 
constante de Kerr par la formule : 

" So TI 
| BE: (4) 
Dans cette formule / n’est pas la longueur des électrodes, mais cette 
longueur corrigée pour tenir compte de la forme du champ électrique 
à leurs extrémités. Chaumont [8] donne pour cette longueur l’ex- 


pression : à: 
a ( a 
t=t+ 21 + Flog (1 + 2)] (5) 
lans laquelle /, est la longueur des électrodes, a leur distance et d 
eur épaisseur. 
(2) L'emploi d’un disque tournant permet de ne pas fatiguer la cellule 


jar une illumination prolongée et de mesurer facilement les déviations 
rerticales d’ correspondant aux intensités l’ de la formule (3). 


À 
1 
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Le montage permet de mesurer des différences de chemin optique 
de l’ordre de 5.10—* X. Il est done un peu moins sensible que less 
montages polarimétriques habituels dans lesquels il est nécessaire 
d'établir le champ excitateur (alternatif ou continu) pesdant un 
temps assez considérable, ce qui introduit des perturkbations dues à 
: l'effet Joule que nous élimivons 1ei. 
# Dans nos expériences, la précision, qui est limitée par la finesse du 
spot, ne peut être supérieure à 5 0/0. 


8 2. Vérification de la méthode à l’aide du nitrobenzène. — Pour 
nous assurer de la validité de la méthode, nous avons étudié la biré- 
fringence en régime permanent du nitrobenzène, l’un des corps dont 

TRE la constante de Kerr est le mieux connue. 
, L’échantillon que nous avons étudié a été distillé deux fois et filtré 
sur carbone actif. Il a, à 200, un indice 75 —:1,5512 pour = 5/46 m: 


10/An ke 


10 
Nitrobenzène 


20 


RES TS 


10 


0 'AHOO 200 300 400 E2(UES) 


Fig. 10. — Biréfringence du nitrobenzène en fonction 
du carré du champ électrique. 


Les mesures ont été faites à 22° C en utilisant comme source lumi- 
neuse la raie verte du mercure (1—546 my), la distance des élec- 
trodes étant de 3,31 mm. La figure 10 représente la droite o “ou An. 
en fonction de E?, E étant exprimé en u.e.s,c. g. s. On calcule à 
partir de cette courbe une constante de Kerr : 


168 B= (3,30 + QT) AO ETES 
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On peut ramener cette constante à 0° C eu utilisant les résultats de 
G: Szivessy [45] et on trouve alors : 


BAS o = 0, to? c: LIRE 


Gette valeur est en bon accord avec celle de R. Müller [28] qui trouve 
dans les mêmes conditions une valeur de B égale à 3,46.10-5. Il faut 
noter cependant que les valeurs données par les différents expéri- 
mentateurs présentent des écarts considérables suivant le soin 
apporté à la purification du produit; ces valeurs sont comprises, 
pour les mesures les plus récentes, entre 2,49.10—% (W. Illberg [19]) 
et 3.86. 10° (F. Hehlgans [r6). 

Üomme nous n'avons pris aucune précaution spéciale, l'accord que 
nous ohtenons est excellent et tendrait peut-être à montrer que la 
méthode par impulsions électriques isolées est beaucoup moins per- 
turbée par la conductibilité du corps étudié que les méthodes stati- 
ques en courant continu ou alternatif. 


III. — Etude des régimes transitoires. 


$ 4. Principe. — Dans la partie théorique, nous avons montré que 
la courbe An(t) permet de déterminer la constante de diffusion de 
rotation des particules, ainsi que la nature du couple d’orientation. 
Or si la déviation verticale du spot à est proportionnelle à l'intensité 
du faisceau lumineux, on a : 


= KI—e sin? 5/3 (6) 


\ 
soit, pour les biréfringences faibles : 


ÿ— c'An?. (6') 


Si de plus le balayage est linéaire, les courbes obtenues représentent 


An? en fonction du temps. Il est donc facile de les comparer aux 
courbes théoriques. de la figure 2 (1e partie, formules (32) et (33)) et 
de déterminer ainsi les paramètres D et « relatifs à la substance 


étudiée. 


$ 2. Vérification de l'appareil. — Pour appliquer la méthode dont 


nous venons de donner le principe, il est essentiel de vérifier que à 


>st proportionnel à An? et que Les abscisses sont proportionnelles au 
temp. 


‘a) Etude des déviations horigontales. — Il existe de nombreux 


procédés pour vérifier qu'une base de lemps est linéaire. ni plus 


9 


ÿ 
Ou: 
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simple consiste à relier les plaques de déflection verticale de l'oscil- 
lographe à une source de tension de fréquence 10 à 20 PR APE 
à la fréquence de balayage. Si les points où la sinusoïde 0 NES 
coupe l’axe des # sont équidistants, le balayage est linéaire. a 
avons constaté que c'était effectivement le cas dans notre dispositi ,. 
sauf à l'extrémité de la trajectoire du spot où l'écran de l'oscillos 
graphe est convexe. | : 
| Pour mesurer la fréquence de balayage, on alimente avec la même 
M) base de temps un deuxième tube cathodique dont les plaques de 
déflection verticale sont attaquées par !a tension alternative du 
réseau. Grâce à un potentiomètre de synchronisation, on maintient la 
_ fréquence de balayage et celle du réseau dans un rapport simple. On 
sait alors exactement le temps que met le spot pour parcourir tout. 
l'écran et, en admettant que la durée de son retour est négligeables 
on peut calculer sa vitesse. | Ut : 1272 
b) Etude des déviations verticales. — On vérifie que les déviations 
verticales sont proportionnelles à l'intensité du faisceau lumineux en 
utilisant le dispositif d'étalonnage à disque tournant employé dans. 


» 


ô ; 


Re Fig. 11. — Etalonnage de l’appareil +140 
mc pour l'étude des régimes transitoires. 


‘étude du régime permanent et en vérifiant que les déviations obte 
nues sont proportionnelles à sin? &. C’est ce que montre la figure re, 
où l’on porte ces déviations en ordonnées et sin? © en abecisses. 
D'autre part, pour ne pas introduire d'erreurs dans l'étude des" 
régimes transitoires, le système enregistreur doit avoir un temps de. 
relaxation beaucoup plus petit que celui des substances étudiées qui, 
comme nous l'avons déjà vu, est de l’ordre de 10-? secondes. Pour le : 
vérifier, on envoie sur la cellule photoélectrique des impulsions lumi=. 
neuses rectangulaires et on étudie les oscillogrammes obtenus. On. 
obtient ces impulsions, soit en hachant un faisceau lumineux très fin. 
avec un disque tournant à grande vitesse, soit en étudiant l'effet Kerr 
d’une substance à temps de relaxation très petit (inférieur à. 
107* secondes), comme le nitrobenzène par exemple. Dans le premier. 


Ver 
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‘cas, on observe l'oscillogramme en déclenchant le balayage par le 
phénomène étudié, tandis que dans le deuxième on compare. sur les 
clichés relatifs à une mesure de l'effet Kerr du nitrobeñzène, la forme 
de l’impulsion électrique et celle de la réponse de la cellule photo- 
électrique. Ces deux procédés, sensiblement équivalents, permettent 
de mettre en évidence le temps de relaxation de l’appareil quand il 
est supérieur à 106 secondes. 

En faisant ces mesures, on vérifie qu'avec une résistance R de 
10 000 ohms dans le circuit de la dernière anode du multiplicateur 
d'électrons, la constante de temps de l’enregistreur est comprise 
entre 10 * et ro secondes. Mais pour augmenter la sensibilité de 
l'appareil, il y a avantage à augmenter la valeur de cette résistance, 
ce qui augmente aussi 4 constante de temps de l’appareil. Il faut 
donc trouver, pour chaque substance, la valeur optimum de R, qui 
dépend de l’ordre de grandeur du temps de relaxation de la sub- : à 
stance étudiée et de la sensibilité requise. 


$ 3. Procédés de mesure. — Maintenant que nous savons que les 
oscillogrammes obtenus représentent An? en fonction du temps, il est 
facile de déterminer la constante de diffusion de rotation D et le 
paramètre « relatif à la substance quand elle est monodispersée. , 
Pour cela on étudie successivement la partie de l’oscillogramme 
“correspondant à la disparition du champ et celle qui correspond à 
‘son apparition. 
» 1) Disparition du champ. — La courbe tracée par le spot a pour 
‘équation : ; 


An \2 
TE ss Le — a—1l2Dt 
y (re) € Î (1) k 
Pour mesurer D, on trace une fois pour toutes sur du papier milli- 


métré transparent les courbes exponentielles y —e * pour diffé- 
rentes valeurs de a. On cherche alors celle de ces courbes qui se 
superpose à la eourbe expérimentale, ce qui permet de déterminer a. 
Connaissant a et la vitesse de balayage, on calcule le temps de 
relaxation 1/12 D, puis la constante de diffusion de rotation D de la 
substance étudiée. 
2) Apparition du champ. — La courbe est représentée par la for- 
mule : ê 


: x =) LC- en + 2e]. (8) 


A partir de la valeur de D trouvée précédemment, on trace Îles 
courbes représentatives de cette fonction pour différentes valeurs de 
et on cherche celles qui coïncident avec la courbe expérimentale. 

_ -ILest préférable d'utiliser cette méthode plutôt que de calculer D 
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et à partir d'une fraction de la courbe. On augmente ainsi la pré-. 
cision, mais comme celle-ci dépend de l'ordre de grandeur de ces : 
paramètres et de la vitesse de balayage, il est difficile de la chiffrer 
numériquement et il faudra l’évaluer dans chaque cas particulier; en 
moyenne, dans nos expériences, elle est de l’ordre de 10 0/0. La 
théorie montre et l’expérience confirme que, quel que soit «, les, 
. courbes représentant An? en fonction de f, relatives à l'établissement 
D, et à la disparition de la biréfringence, ne sont pas superposables. 
Eu C’est ce qu’avaient observé W. Kaye et R. Devaney [20] sans pouvoir 
au d’ailleurs l'expliquer. 

TOR Remarquons enfin que, pour les substances polydispersées, la dis: 
eussion est plus compliquée; elle dépend du type de polydispersité 
et nous verrons, dans les cas particuliers que nous allons étudier, les: 
renseignements que l’on peut déduire de l’étude de ces courbes: v 


TROISIÈME PARTIE 


14 MESURES 


à | I. — Introduction. 


Avec l’installation que nous venons de décrire, nous avons procédé” 
à l'étude de trois corps différents : virus de la mosaïque du tabac,” 
acide thymonucléique et pentoxyde de vanadium. Ces trois sub= 
stances, dont les suspensions ont été simultanément étudiées par 
. d’autres méthodes physicochimiques au Centre d'Etudes de Physique” 
._ Macromoléculaire de Strasbourg, ont été examinées avec des préoc- 
cupations différentes. 
1) Le virus de la mosaïque du tabac est un bâtonnet dont les: 
dimensions sont faciles à déterminer à l’aide du microscope électro: 
nique [31, 24]. Divers auteurs {25, 32] l’ont utilisé comme modèle 
pour vérifier l'exactitude des lois théoriques de la viscosité intrin- 
sèque, de la diffusion de translation, de la vitesse de sédimentation. 
et de la dissymétrie de la lumière diffusée. De plus, sa constante de | 
diffusion de rotation brownienne a été mesurée par Donnet [ri] au 
moyen de la biréfringence d'écoulement (35]. Il a trouvé que, à 
ENT encore, la constante de diffusion de rotation brownienne mesurée est 
en excellent accord avec la valeur calculée en utilisant les formules: 
de F. Perrin [34], où l'on porte les dimensions obtenues au micro- 
scope électronique. 


. Nous nous sommes donc servi à notre tour de ce corps pour véri- 
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Fig. 8. — Oscillogramme de mesure, Partie supérieure : 
tension aux bornes de la cuve. Partie inférieure : courant photoélectrique. 


Fig. 9. — Oscillogramme d’étalonnage de l'appareil. 


Masson ET Cie, EniTeurs 
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fier dans ce cas particulier la validité de la théorie et de la méthode 
données ci-dessus. 

2) l'acide thymonucléique. — On admet que cet acide, ou acide 
désoxyribonucléique est formé à l’état solide par un empilement de 


tétranucléotides (W. T. Astbury [29]}) dont la base aurait 100 À? de 
Surface. De plus, l’ensemble des propriétés physicochimiques de cet 
acide conduit à supposer que, dans l’eau distillée et les solutions 
tamponnées de pH "moyen, cette substance est dispersée sous forme 
de bâtonnets très longs et très minces [29]. On se trouve probable- 
ment en présence d’une dispersion de particules rigides allongées de 
longueur variable mais d'épaisseur constante. Cette épaisseur (de 


l'ordre de 10 À) étant très faible, l’emploi du microscope électro- 
nique est impraticable pour mesurer leurs longueurs. 

Nous nous sommes proposé d'appliquer la méthode dont la valeur 
a été vérifiée sur les solutions de virus de la mosaïque du tabac à la 
détermination de la longueur des bâtonnets dans la préparation uti- 
lisée et d'évaluer les limites entre lesquelles elle peut varier. ; 

3) Sols de pentoxyde de vanadium. — Le sol de V,0; utilisé a été 
étudié au microscope électronique [48]. On se trouve donc dans un 
cas analogue à celui du virus de la mosaïque du tabac, mais avec 
une complication supplémentaire due à la coloration de la solution et. 
à son manque de stabilité. La constante de diffusion de rotation de 
cette substance a été mesurée par biréfringence d'écoulement et on a 
trouvé des résultats en desaccord avec la valeur que permet de 
calculer la formule de Perrin [34]. Nos résultats, eux aussi, ont 
montré un désaccord considérable auquel il reste à trouver une 
raison. 


IL. — Le virus de la mosaïque du tabac. 


 S 4. Introduction. — L'effet Kerr du virus de la mosaïque du tabac 
a été mis en évidence par Bawden et ses collaborateurs [2], puis 
Lauffer et Stanley [23, 24] ont mesuré sa valeur en régime perma- 
hent. Nous avons repris ces expériences pour étudier la biréfringence 
aussi bien en régime permanent que dans les régimes transitoires 
suivant l’apparition et la disparition du champ électrique. La sus- 
Pension que nous avons étudiée a été préparée par G. Oster [32] et sa 
concentration a été mesurée par dosage de l'azote. Donnet [11], qui 
Pa étudiée au microscope électronique, a vérifié que le virus est dis- 
persé en bâtonnets dont l'épaisseur constante est égale à 15 my. mais 
lont la longueur, sans doute à cause de l’âge de la préparation, n’est 
pas constante et varie autour d’une valeur moyenne égale à 280 my. 
É’auteur a d’ailleurs pu établir la courbe de répartition des longueurs 
que nous reproduisons sur la figure 12. 
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Le virus était dispersé dans l’eau distillée pour que le liquide ait 
une conductibilité aussi faible que possible. Les mesures ont été 
F faites, suivant les cas, à des températures 


# 


N% pouvant varier entre 159 et 18° C. La source. 
60 lumineuse utilisée était une lampe pointolite 
sans filtres. L'emploi de lumière blanche au 
40 lieu de lumière monochromatique ne présente 
en effet aucun inconvénient pour l'étude de 
20 la forme des courbes obtenues dans les régi- 


mes transitoires. En régime permanent. par 
contre, ce procédé introduil une incertitude 
sur la valeur de la biréfringence mais, comme. 
Fig. 12.— Répartition  1l augmente considérablement la sensibilité 
des longueurs des du montage, l'inconvénient cité se trouve 
particules de virus largement compensé. C’est ainsi que nous 
-de la mosaïque du ,vons pu étudier sans difficultés des solutions 
tabac en solution. É , ; À 
de concentrations de l’ordre de 0,003 o/0o. 
Dans ces expériences, la dis'ance entre les 
électrodes était de 3,36 mm. etles tensions utilisées variaient entre 
o et 200 volts ; la vitesse de balayage pouvait varier, suivant les cas, 
entre 5.10“ et 2.10° cm./seconde. 


0 200 400 600 my 


$ 2. Etude des régimes transitoires. — a) Comparaison des courbes 
oblenres au moment de l'apparition et de la disparition da champ 
— Pour comparer ces courbes, nous transformons les ordonnées de“ 
façon à obtenir An et non pas An? en fonction du temps. Cette trans 


10 


Anpe NM T 


0 2 3 #00" 71 RS 
Fig. 13. — Valeurs expérimentales de la biréfringence 
en fonction du temps. +1. 2000) 


formation faite, on voit (ef. fig. 13) que la courbe d'apparition de la 
biréfringence est superposable à la courbe de disparition. En utilisant 
les résultats de la première partie, on en conclut immédiatement que 
le paramètre à est nul, c’est-à-dire que le viras de la mosaïque du 
tabac ne porte pas de moment permanent, qu'il n'est pas orienté par 
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électrophorèse et que, par conséquent, l'énergie d'orientation est de 
la forme : | 
< W— A cos? 0 + Bsin? 8 


quand le bâtonnet fait avec le champ électrique un angle 6. 


b) Etude de la courbe de disparition de la biréfringence. Mesure 
de D. — Les courbes expérimentales ne sont pas des exponentielles, 
ce que nous expliquerons par la polydispersité de la solution. Pour- 
tant, on peut, en première approximation, chercher la courbe expo- 
nentielle qui s’en rapproche le plus et calculer ainsi une valeur expé- 
rimentale approchée de la constante de diffusion de rotation D. On 
trouve ainsi une valeur comprise entre 450 et 500 sec—{, indépendante 
de la concentration entre 0,03 0/0 et 0,003 0/0. Or nous pouvons 
comparer cette valeur à celle que l’on calcule en utilisant, soit la for- 
mule de Perrin [34] relative aux ellipsoïdes, soit celle de Burgers [7] 
relative aux bâtonnets, dans lesquelles on porte les dimensions 
tirées de l'examen au microscope électronique. Dans le cas envisagé, 
ces deux formules sont équivalentes et conduisent à la valeur 
D=—=5o'sec {. 

L'expérience vérifie ainsi la théorie, tout au moins en ce qui 
concerne les ordres de grandeur. 

Pour préciser la comparaison on peut tenir compte de la polydis- 
persité. Pour cela 1l faut faire certaines hypothèses sur le comporte- 
‘ment des particules de virus en solution, Puisque le moment perma- 
nent est nul, nous supposons que l'énergie d'orientation, comme le 
terme optique, contiennent seulement les facteurs de Maxwell. Pour 
«de grands allongements, comme ceux que nous envisageons, ces 
facteurs ne dépendent pas de l'allongement et les formules (3) de la 
première partie se réduisent à : 


il E1 — €0 


‘ EM 


(RES £0/€2 — €) 
4 T2 ares + 00) * 


… Enintroduisant la longueur /, des particules de l'espèce y, l’expres- 
sion de la biréfringence du milieu polydispersé au moment de la 
disparition du champ se simplifie et devient : 


2 ,—6Dt 
die 


Demi 
Anjou Y CO 
Î 


| Dans cette formule N; représente le nombre de particules de lon- 
|gueur /; et de constante de diffusion de rotation D,. 


LI L ai LA RAR Lie Di 
t see 
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De plus, nous avons vu que la formule de Perrin devait être appli- 

_ cable, du moins en première approximation. Si nous admettons qu'il 
en est ainsi, on voit que, pour les grands allongements réalisés dans 
les bâtonnets du virus (p de l’ordre de 30), on ne commet pas d'erreur 
appréciable en admettant que les valeurs de D sont inversement pro- 
portionnelles aux cubes des longueurs (l'épaisseur des bâtonnets est. 
toujours la même). Si nous appelons D, la constante de diffusion de 
rotation des particules de longueur /, — 280 my, nous pouvons écrire 
pour l'espèce J : 


Det) 


et la biréfringence du milieu est représentée par la relation : 


où ne figure plus que l’inconnue D,. Ea y portant les valeurs numé- 
riques de Donnet, on obtient : 

An Ge—268D5 —6D,é 2,06D,£ 05 où 
An, = 0,066 *%20 + 0,426 Dit + 0,408" & 0,098" 0,03e 5, 


à j : AT : < 
La figure 14 représente, en fonction de Dif, _ à la suppression du” 


champ électrique pour le milieu monodispersé (courbe 1) et pour le“ 


ro | 


O5 


0 02 04 06 Dit 


Fig. 14. — Courbes théoriques de disparition de la biréfringence. 
10 Milieu monodispersé. 20 Milieu polydispersé. 


milieu ayant la polydispersité calculée (courbe >). Cette dernière. 
courbe se superpose beaucoup mieux aux courbes expérimentales et 


ide: 
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permet un calcul de D plus précis. Les résultats expérimentaux sont 
2 . 3 PAU te 

groupés dans le tableau suivant qui met en évidence les valeurs de D, 

mesurées pour diverses concentrations. 


TagBzeau I 


D jonction de c pour les suspensions de virus 
de la mosaïque du tabac. 


c g./100 cm* | 0,035 0,0087 0,007 0,0035 


TJEFÈ RATE | 580 570 54o 530 


On voit que, dans ce domaine de concentrations, D, ne varie prati- 
quement pas, quelle que soit d’ailleurs la-valeur du champ appliqué, 
et on peut admettre la valeur limite : 


D, — 550 sect à 10 0/0 près. 


Ceci montre que la correction utilisée permet d'approcher de très près 
la valeur théorique (540 sec—t)-et nous pouvons conclure que, à la 
précision des mesures près, les résultats expérimentaux et théoriques 
coïncident. 


$ 3. Etude du régime permanent. — La figure 15 représente », c’est- 
à-dire une quantité proportionnelle à la biréfringence An en régime 
permanent, en fonction du carré du champ exprimé enu.e.s. C. G.S. 

Dans ce domaine de concentrations, la biréfringence est propor- 
tionnelle au carré du champ, ce qui semble indiquer que les effets 
anormaux mis en évidence par Lauffer [24] (changement de signe de 
la biréfringence pour une certaine intensité du champ) sont dus, soit 
à l'influence de la concentration (Lauffer opère à des concentrations 
: pouvant aller jusqu’à 0,75 0/0), soit à la détérioration des particules 
par l’action prolongée du champ électrique. 

Notre montage n’ayant pas été établi pour l'étude des solutions 
concentrées, ce qui n’est pas ici notre but, nous n'avons pas pu 
reprendre les expériences de Lauffer pour voir si nous retrouvions les 
mêmes résultats. 

A partir des courbes de la figure 15, on peut étudier la relation 
entre la constante de Kerr et la concentration qui est représentée par 
la figure 16. Pour les concentrations inférieures à 0,02 0/0 cette rela- 
tion est linéaire, mais au-dessus de cette limite les phénomènes se 
‘compliquent. Ce fait montre que la valeur absolue de la constante de 
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Kerr est plus sensible aux effets de concentration que le temps de 
relaxation qui, rappelons-le, est resté constant pour des solutions 
ayant des concentrations allant jusqu’à 0,0035 0/0. 


0 1 2 3 bi 2% 
Fig. 15. — Biréfringence du virus de la mosaïque du tabac 
en fonction du carré du champ appliqué. 


. Hc= 0,035 0/0. I) c —0,0087 0/0. I) c = 0,007 0/0. IV) c —0,0035 0/0. 


Grâce à la courbe de la figure 16, on peut définir la constante de 


AE Sc B Re : 
Kerr spécifique du milieu, = , extrapolée à concentration nulle. Sa 
valeur est : 


à B= sg ue s1GN GS 
si c est exprimé en grammes par centimètre cube. 


10° Bcgs 


CY 

ir 1 

0 0,025 0,05 
An 


Fig. 16, — B=— TS fonction de la concentration. 
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La figure 17 représente, pour la concentration de 0,0035 0/0, 6 en 
fonction de E? pour les valeurs élevées de E. On voit apparaître nette- 
ment la courbure prévue théoriquement. Nous devons remarquer 


w@ 
20 
10 
0 5 10 15 ÊÉ 
Fig. 17. — Biréfringence d’une solution à 0,0035 o/o 


en fonction du carré du champ électrique appliqué. 


que, l'orientation n'étant pas due au moment permanent, cette courbe 
ne peut être représentée, comme dans les cas classiquement étudiés, 
par une fonction de Langevin, mais elle obéit à l'équation : 


SOL 
An = — (+ cp + 1) 
avec : 
+1 

Pa fe e du 

el : 
vE? 0 n 

Le a = gr (91 — 92). 


Il n’est donc pas possible de calculer simplement à partir de nos 

résultats expérimentaux la biréfringence à complète saturation de 
l'orientation. D'ailleurs, comme les particules de virus ne sont pas 
petites devant la longueur d’onde de la lumière utilisée et comme 
jous n'avons à notre disposition aucune.autre méthode pour mesurer 
’anisotropie électrique de la particule, il nous serait de toute manière 
mpossible de calculer les paramètres moléculaires du virus de la 
nosaïque du tabac à partir des données expérimentales. 
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II. — Acide thymonucléique. 


$ 4. Introduction, — L’acide thymonucléique que nous avons étudié 
a été préparé par Signer et Schwander [43]; ce dernier [44] en a 
étudié la viscosité intrinsèque et la biréfringence d'écoulement en 
solutions diluées, dans des tampons correspondant à différents pH, 

Dans nos mesures nous avons utilisé des dispersions dans Peau 
distillée, à des concentrations qui variaient entre 0,02 et 0,001 0/0: 
Les températures étaient comprises entre 15° et 18°, suivant les séries 
d'expériences, et nous avons utilisé dans tous les cas une lampe 
pointolite sans filtres, comme pour le virus de la mosaïque du tabac: 
Les champs électriques variaient entre o et 200 volts et, suivant les 
cas, les électrodes étaient maintenues à une distance de 3,36 ou 
1,51 mm. 

Il est plus difficile d’expérimenter sur ces solutions que sur celles 
de virus de la mosaïque du tabac car les dispersions s’effectuent 
lentement. 

C’est ainsi que, dans une première série d'expériences, nous étions 
partis d’une solution à 0,05 o/o que nous diluions immédiatement 
avant les mesures. Dans ces conditions on constate que, pour les pre- 
mières impulsions électriques, la biréfringence et l’inverse du temns 
de relaxation sont beaucoup plus grands que pour les suivantes. Ce 
phénomène ne se reproduit plus si l’on prend la précaution d'effec 
tuer la dilution assez longtemps avant l’expérience. 

Aussi, dans la série de mesures dont nous donnons plus loin les 
résultats, la solution initiale de concentration 0,02 o/o était-elle 
toujours diluée à la concentration voulue 24 heures avant l'expérience. 


$ 2. Etude des régimes transitoires. — L'examen des courbes An(f} 
permet de distinguer deux domaines de concentration : 


1° Au-dessus de 0,005 o/o on constate que les courbes An(t) à 


An? 


Le 
Fig. 18. — Courbes anormales d'établissement de la biréfringence. 


»1 © : | 
l'établissement du champ présentent des anomalies dont nous n’avons 
pas encore trouvé une explication claire. Selon les expériences, cepen- 

LA ., . . 
dant effectuées dans des conditions apparemment identiques, on 
obtient les formes représentées sur la figure 18. 


EFFET KERR PRÉSENTÉ PAR LES SOLUTIONS DILUÉES Gox 


2° Au-dessous de 0,005 0/0 les courbes sont parfaitement régulières 
et nous montrerons plus loin qu’elles s'interprètent à la lumière des 
considérations théoriques développées dans la première partie. 

; C'est donc finalement dans le domaine de ces très basses concentra- 
tions que notre analyse peut être considérée comme applicable. 

a) Nature du couple d'orientation. — La figure 19 représente la 
variation de An au cours du temps, obtenue expérimentalement pour 
€— 0,002 0/0. On remarque que la 
courbe correspondant à l’établisse- BRAUN 
ment du champ et à sa disparition 
sont superposables; les bâtonnets 
ne portent donc pas de moment per- 
manent mesurable. 

b) Mesure de D. Polydispersité. 
— La courbe An(f) à la disparition 
du champ ne peut pas être repré- 
sentée par une exponentielle. Con- Fig. 19. 
formément à notre théorie, nous en An(t), courbe expérimentale. 
déduisons que la solution contient 
des bâtonnets de longueurs différentes. Désignons alors par D, la 
constante de diffusion de rotation des bâtonnets de longueur maxi- 
mum existant dans la solution. Au bout d’un temps assez long, 
seuls ces bâtonnets possèdent encore une orientation moyenne, alors 
que les autres, plus petits, sont déjà dispersés de façon isotrope. La 
loi exponentielle An —(Ans);e "rt, qui représente la partie de la 
courbe expérimentale An(f) qui correspond aux grandes valeurs de #, 
permet de déterminer D;. Le point où cette courbe extrapolée coupe 
axe des ordonnées pour {— o fournit la valeur (Ans), représentant la 
contribution de l'espèce de bâtonnets qui ont pour constante de diffu- 
sion D, à la biréfringence du milieu en régime permanent. 

Nous retranchons maintenant des ordonnées de la courbe expéri- 
mentale An(t) les valeurs de (Ans)1(f) ; la courbe ainsi obtenue repré- 
sente en fonction du temps la biréfringence électrique due à tous les 
bâtonnets sauf ceux de coefficient de diffusion D,. Sur cette courbe 
nous reprenons l'analyse précédente et l’on voit que, en principe, 
nous pouvons déterminer successivement toutes les valeurs (Ano)t 
et D, correspondant aux diverses espèces de bâtonnets contenues dans 
la solution. 

Dans l’exemple que nous étudions, la courbe An(f)—An(t) se 
réduit déjà à une exponentielle. Gela montre que, à la précision des 
mesures près, le milieu est caractérisé par deux espèces seulement 
de bâtonnets. 

Les résultats relatifs aux constantes de diffusion de ces deux 
espèces pour différentes concentrations sont réunis dans le tableau IT. 


() 1 D'MONRE 
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TaBLEAU I] 


Valeurs mesurées de D, et D, à différentes concentrations. 


c oJo 0,01 0,005 0,002 0,001 
DAS LM Rene te 240 300 350 Loc 
DADOCES EPP Pat 800 I 000 1 100 _ 


Les valeurs de D, et D, extrapolées à concentration nulle sont : 
D, — 4oo sect D r390 sect 


En admettant que les particules sont dispersées en bâtonnets de 100 A? 
de section, on peut calculer les longueurs des bâtonnets correspon- 
dant à ces deux valeurs de D soit : 


L, =3 800 À EL — 2500 À. 


On peut donc conclure qu'il est très probable que la solution étu- 
diée contienne des bâtonnets d’acide thymonucléique dont les lon-. 
gueurs sont groupées autour de ces deux valeurs moyennes. 


$ 3. Etude du régime permanent. — Nous avons constaté dans 
l'étude de la biréfringence en régime permanent que les solutions de 


@ 
3 


AJT.N. 


0 5 10 15 E2 


Fig. 20, — Biréfringence en fonction du carré du champ électrique : 
1) C— 0,01 0/0 ; 2) c— 0,008 0/0; 3) c— 0,002 0/0; 4) c = 0,001 0/0. 
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concentration supérieure à 0,005 o/o sont rapidement modifiées par 
le champ électrique; pour une impulsion électrique donnée, la biré 
fringence diminue peu à peu et disparaît complètement au bout d’un 
certain temps. Ce phénomène se produit dans le même domaine de 
<oncentration que les courbes anormales d'apparition de la biréfrin- 
gence de la figure 20 et montre la s 
<omplexité de l'étude de la solu- B 10-4 
tion pour ces concentrations. 

La figure 20 représente v en 
fonction du carré du champ appli- 
qué pour différentes concentra- 
tions. On voitque, pour leschamps 
électriques faibles, les courbes 
obtenues sont des droites à l’ap- 


AT.N.: 


proximation des mesures près. 0 De Se 
Par contre, pour les champs supé- 
tieurs à 3 u.e. s., on distingue Mig ou B A7 extrapolé à 
nettement la courburequiannonce j : RE? : 
champ électrique nul en fonction 


approche de la saturation. 

La figure 21 donne la valeur de 
B, extrapolée à champ électrique 
au}, en fonction de la concentration La courbe représentative n’est 
pas une droite, ce qui semble montrer qu'il y a encore des effets de 
concentration même pour C — 0,901 0/0. En extrapolant le rapport B/c 


de c. 


s 1 à 190 : B ] 8 
1 concentration nulle, on trouve à 150: El Es cg. (c en g./cm?). 


IV. — Pentoxyde de vanadium. 


l 


» & 4. Généralités. — C'est dans le cas du pentoxyde de vanadium 
que l'effet Kerr des suspensions colloïdales a été le plus étudié [14]. 
En particuher Errera et ses collaborateurs [13] ont mesuré la valeur 
le la biréfringence dans des champs électriques alternatifs de fré- 
juences comprises entre 500 el 6.107 Hz. Leurs résultats sont diffici- 
ément interprétables et, comme nous disposions d’une solution ayant 


4 


les propriétés bien définies, nous avons appliqué notre méthode à 
‘étude de ce système. 

La solution a été préparée par Zbinden [48] qui a mesuré les 
limensions des particules dispérsées au microscope électronique 
230 my de longueur, 10 my de largeur et 5 my d'épaisseur). Il a pu 
nontrer que, grâce à sa méthode de préparation qui n introduit pas 
lions étrangers dans la solution, celle-ci ne vieillit pratiquement 
as. Par contre, quand on dilue cette solution initiale de concentra- 


Lis Gr” Dé ddr 


Bar ‘y. TRE 
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tion c— 0,132 0/o avec de l'eau distillée, on doit s'attendre à ce que 
l'équilibre entre la solution moléculairement dispersée et les bâton: 
nets se modifie au cours du temps. C’est bien ce que l’on observe, 
soit par l’étude de l'effet Kerr, soit plus simplement par des mesures 
colorimétriques. | 

Nous avons donc laissé de côté l'étude de ce phénomène et nous 
nous sommes contenté d’expérimenter aussitôt après dilution de la 
solution-mère. Même dans ces conditions, les mesures sont délicates 
car les solutions sont très instables et floculent rapidement sous 
l'influence des impuretés. C'est ainsi que, malgré les précautions de 
propreté que nous avions prises, nous n'avons jamais pu Conserver 
une solution plus de 24 heures dans la cuve de Kerr. 


$ 2. Etude du régime permanent. — Nous avons opéré sur des solu: 
tions obtenues en diluant de 20 à 500 fois la solution initiale et qui 
avaient ainsi des concentrations comprises entre 6,6.10—° o/o et 
2,6.10—* 0/0. Le dispositif expérimental fonctionnait dans les mêmes 


15 V20S 


0 1 2 3 E? 


Fig. 22. — Y en fonction de E? pour un sol de V:0; (c — 0,0066 0/0). 


conditions que pour l’étude du virus de la mosaïque du tabac. Nou 
avons obtenu, pour les’ différentes concentrations, des courbe 
comme celle de la figure 22. On voit que pour les champs supérieur 
à 2 u.e. s. on arrive pratiquement à la saturation. 
La figure 23 représente en fonction de la concentration les valeur 


() RAA à à | 
de B = extrapolées jusqu’à E— 0. En dessous de 0,003 o/o, | 


variation est linéaire, ce qui permet de supposer qu’à ces concentra 
RENE TER de ; : 
tons il n’y a plus d'interactions entre particules. 


On peut à partir de cette courbe calculer la limite du rapport = 
( 
quand c tend vers o ; elle est de : 


B 
= 89 C. g.s,(ceng./cmi 
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Le calcul des paramètres moléculaires à partir de la valeur de cette 


sonstante serait dans ce cas encore plus difficile que dans les précé- 
dents à cause de la présence probable d’un dichroïsme. 
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0 00! 0.02 003 0.04 005 Co 


Fig. 23. — B fonction de la concentration 
Les concentrations sont exprimées en prenant pour unité © = 0,138 0/0). 


. $ 3. Etude des régimes transitoires. — Le dichroïsme ne devrait 
pas être une gêne dans cette étude, car les courbes théoriques que 
aous avons établies sont indépendantes du comportement optique des 
particules. On devrait donc pouvoir déduire des expériences des 
résultats semblables à ceux que nous avons obtenus précédemment. 
a) Nature du couple d'orientation. — La figure 24 montre la 
sourbe obtenue pour une impulsion électrique rectangulaire 
(e— 2,6.10—"* 0/0). Les courbes d'apparition et de disparition de la 
biréfringence ne sont pas superpo- 
Sables, ce qui prouve que la molé- An V205 
cule porte un moment permanent. 
Les oscillogrammes obtenus ne sont 
pas assez précis pour que l’on puisse 
déterminer le paramètre « (Ire partie, 
formule 33) avec certitude. En effet, 


surtout après passage de An? à An, 0 2 4 6 8 10 tt 
le début de la courbe est très incer- Fig. 24. — An(t), 
ain, ce qui empêche de tracer avec courbe expérimentale. 


xactitude la tangente à l'origine. Il 
semble cependant que le coefficient « 
st grand, ce qui permet d’affirmer que l’orientation est due, presque 
‘n totalité, à la présence de ce moment permanent. 

b) Mesure de D.— Les courbes expérimentales sont assez bien repré- 
entées par des exponentielles, ce qui permet de déterminer une valeur 
noyenne de D. Les résultats sont rassemblés dans le tableau suivant : 


DOUTE TE 
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TaBzeAuU II 


Valeurs mesurées de D à différentes concentrations. 


c 0/0 0,00026Û 0,0006 0,0016 o0,0032  0,0065 


LÉ CC NRA NESUN ER S 150 140 140 160 180 


‘ii A la précision des mesures près, D semble indépendant de læ 


concentration au-dessous de 0,002 0/0 avec pour valeur : 


Ne D — 140 sec! 


bles dans lès valeurs obtenues pour D. 


tration de 0,003 0/0 à une concentration dix fois plus petite. 


lentement au cours du temps. 


moléculairement dispersée de la solution. 


{", JB Doxxer. Résultat non publié, 


Cette valeur ne concorde ni avec celle calculée à partir des dimen- 
sions mesurées au microscope électronique et de la formule de Perrin 
s (D— 1 500), ni avec la valeur mesurée par biréfringence découle: 
De. ment (D de l’ordre de 0,8 (ï)). On ne voit pas comment expliquer ce 
AE résultat dans le cadre des théories déjà existantes. En eïfet, comme 
É: nous l’avons déjà dit, le dichroïsme ne permet pas d’expliquer cet 
ea écart. Pour nous en assurer, nous avons fait des mesures en utilisant 

différentes longueurs d'onde sans observer de différences appréeia= 


On pourrait invoquer l'existence d'interactions intenses, de type 
électrostatique par exemple, dues au fait que, dans nos expériencés, 
les solutions n'étaient pas assez diluées. Cependant, il est difficile 
d'admettre que, dans ces conditions, on n’observe pas de différences 


B | 
sur les valeurs de D et de — obtenues quand on passe d’une concen- 


Il nous resterait à admettre que, dès que la'solution diluée est 
mise en contact avec les électrodes, il se produit une agrégation 
quasi-immédiate des bâtonnets. Mais il est difficile de concevoir cette 
espèce de floculation instantanée et ne variant plus ensuite que très 


Il y a donc un problème qui se pose et dont la solution requier 
une étude approfondie de l'équilibre physicochimique entre des 
bâtonnets et Les complexes encore peu connus qui forment la partie 


{ 
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CONCLUSIONS 


_ En résumé, avec la méthode que nous venons de décrire, nous avons 
Studié l'effet Kerr des solutions de virus de la mosaïque du tabac, 
d acide thymonucléique et de pentoxyde de vanadium. Nous avons 
mis ainsi en évidence les résultats suivants : 

1° Pour des champs électriques peu intenses et aux faibles concen- 
trations, la biréfringence est proportionnelle au carré de la valeur du 
champ électrique appliqué ainsi qu’à la concentration. On en déduit 


: B An 
pour le coefficient —, où B—.—;, les valeurs : 


ÀE? ? 

29 GC. G.S. pour le virus de la mosaïque du tabac, 

9,9 G. G. S. pour l’acide thymonucléique et : 
8,9 G. G. S. pour les bâtonnets de pentoxyde de vanadium. 

Pour les champs électriques intenses, on observe l’apparition de la 
Saturation de l'orientation, phénomène particulièrement net pour les 
sols de V?0'. | 

29 Les particules de virus de la mosaïque du tabac et d'acide thymo- 
nucléique ne portent pas de moment permanent et sont orientées par 
moment induit ou tout autre couple d’ orientation s'exprimant par la 
même forme mathématique. 

Les bâtonnets de V?05 portent un moment permanent. 

30 La constante de diffusion de rotation du virus de la mosaïque, 
du tabac (540 sec!) est en excellent accord avec la valeur théorique 
calculée à l’aide de la formule de Perrin, surtout lorsqu'on tient 
compte de la polydispersité. 

Grâce à la valeur de D mesurée pour les solutions d’acide thymo- 
nucléique, nous avons pu donver une idée de l’ordre de grandeur de 
la longueur de ces bâtonnets. Pour la solution étudiée, tout se passe 
comme s’il existait deux espèces principales de bâtonnets, l’une 


correspondant ? à la longueur {= 2 700 À et l’autre à / — 3 800 À, 

Enfin la valeur de D mesurée sur les sols de V?05 est en désaccord 
formel avec celle que l’on déduit des mesures des dimensions des 
bâtonnets au microscope électronique. Il est probable que cette dis- 
cordance ne pourra être expliquée que lorsque nos connaissances sur 
la structure des sols de pentoxyde de vanadium seront plus appro- : 
fondies. 
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L’APPLICATION DE LA MÉTHODE 
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(UN PROCÉDÉ DE FOCALISATION 
EN CHAMP MAGNÉTIQUE INHOMOGÉENE) 


Par J. LAFOUCRIÈRE 


Assistant à la Faculté des Sc'ences de Lyon. 


INTRODUCTION 


Ce travail comprend quelques recherches théoriques sur les trajec- 
toires de corpuscules chargés du type 8 dans les champs magnétiques 
inhomogènes à fort gradient et en particulier sur l'extension de [a 
méthode de la trochoïde aux spectres continus. 

IL est bien connu que le champ magnétique exerce sur des particules 
chargées une force dite de Lorentz, perpendiculaire à la vitesse et de 


NES 3 Ç ; : 
la forme : F—eflv X H]. Aussi bien, la trajectoire d’une particule 


. chargée, dans un champ homogène, est en général une hélice cireu: 


laire dont le pas est dirigé dans le sens du champ magnétique. Si le 
vitesse initiale est dirigée perpendiculairement au vecteur-champ, le 
trajectoire est plane et circulaire. La spectrographie magnétique et 
champ homogène utilise précisément ces orbites planes. 

Mais dans le cas de rayonnements extrêmement faibles, la méthode 
précédente s’est trouvée en défaut à cause du faible rendement de |: 
collection, c’est pourquoi, dès 1933, M. J. Thibaud (1) eut l'idée di 
substituer un champ hétérogène au champ homogène précédemmen 
utilisé. Il disposa alors la source émissive à la périphéne de l’entrefe: 
d’un électro-aimant à grand rayon, dans une région de forte décrois 
‘sance du champ. L'expérience et la théorie prouvent alors que le 
particules subissent une précession le long du pourtour des pièce 
polaires et que les courbes décrites dans le plan équatorial de l'entre 
fer ont une allure d’épicycloïdes raccourcies ou trochoïdes, d’où 1 
nom de la méthode. 

Ce processus expérimental s'est révélé d’une remarquable fécon 
dité : c'est l’instrument de choix pour l'étude des rayonnements d 
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faible intensité, et on lui est redevable de progrès d'importance capi- 
tale dans l'étude des électrons positifs (2), c’est ainsi que de nom- 
breuses expériences de M. J. Thibaud permirent, au cours des 
années 1933 et 1934 de caractériser les propriétés de ces corpuscules 
nouvellement découverts (3), (4), (5). En superposant un champ élec- 
trostatique, dirigé dans le sens de propagation des enroulements, 
M. J. Thibaud obtint un déplacement radial mesurable de la tache 
photographique, qui lui permit d’évaluer le rapport e/m de la charge 
à la masse du positor, et de montrer par comparaison avec les élec- 
trons négatifs que ce rapport était de signe contraire et égal, à 15 o/o 
près, à celui du négaton (6), (7). 

L'étude de l’absorption et de la diffusion des positons à travers la 
matière a conduit J. Thibaud et Dupré la Tour à préciser que, jusqu’à 
es épaisseurs de matière inférieures à 5oo mg./cm? ceux-ci se 
zomportaient comme les négatons (2), mais que si l'épaisseur aug- 
mentait, un phénomène nouveau apparaissait. Il s'agissait de la 
Tématériahsation du positon avec un négaton pour se convertir en 
eux photons, phénomène qui apportait la démonstration expérimen- 
ale à la dynamique de la relativité par la vérification de la for- 
mule W — mc? (38). ” 

Ces expériences furent reprises par J. Thibaud (ro), en utilisant 
Les électrons positifs fournis par une aiguille de radon, ainsi que par 
?, Joliot (9). Ces recherches ont abouti à la démonstration de l’exi- 
‘tence de la radiation d’annihilation de 500 000 volts. 

La théorie de la méthode fut faite par J. Thibaud et L. Cartan (2), 
11), (12). C'est ainsi que ces auteurs donnèrent pour expression du 


, . AH 
lécalage entre les boucles des trochoïdes l'expression 8 = #r = (!). 


Cependant, comme le fait remarquer J. Thibaud (2), cette expres- 
ion approchée n’est valable que lorsque AH/H est au plus de l'ordre 
le quelques centièmes, il résulte qu’elle n’est plus valable pour des 
-orpuscules de grande énergie, du type f, où non seulement ce 
apport est grand, mais où la variation du champ avec le rayon R 
noyen des enroulements ne peut plus être considérée comme linéaire. 
Le développement de la spectrographie en champ inhomogène 
onduisit à établir une théorie plus générale. CoggeshalletMuskat(13) 
lonnèrent une étude quantitative des trajectoires des ions et des élec- 
xons dans des champs non uniformes. Cette étude se borne unique- 
nent à donner la forme des courbes dans quelques cas particuliers : 
écroissance linéaire ou exponentielle et symétrie linéaire ou radiale. 


{) Dans cette expression r représente le rayon de courbure dans le 
hamp H homogène a est la variation relative du champ entre les 
imites des trajectoires. 


Le 


k 
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‘ Les auteurs mettent en évidence des trajectoires apériodiques et des 
orbites périodiques dans les champs à fort gradient. 

Dans un autre ordre d'idées, la nécessité d'obtenir des images nettes 
en accroissant la densité de la collection, pour des reyonnements de 
faible intensité, avait conduit à utiliser la méthode dite de « focahisa= 
tion », correspondant, pour les champs homogènes, à une déviation 
de 18°. L'extension de cette méthode au cas d’un champ quelconque, 
électrique ou magnétique, fut traitée théoriquement par Wallau- 
schek (14). Cet auteur, après avoir écrit les équations générales du 
mouvement, se borne à l’étude des orbites stationnaires et à la stabi= 
lité des trajectoires vis-à-vis de ces orbites. La deuxième partie de ce 
travail traite plusieurs cas particuliers importants : condensateur 
plan, champ magnétique homogène, doublet électrique, doubiet 
magnétique, etc... On retrouve ainsi par la méthode générale des 
résultats connus dans des cas particuliers. Un spectrographe £ basé 
sur le principe de la double focalisation fut étudié par N. Svartholm 
et K. Siegbahn (15). Ces auteurs, à partir des équations générales de 
Wallauschek, dans lesquelles le potentiel scalaire V était pris égal à 
zéro, montrèrent qu'il existe, pour des corpuscules émis dans un 
champ magnétique quelconque à symétrie de révolution, deux foca= 
lisations distinctes dont l'existence est liée à la topographie du champ, 

1° Une focalisation radiale. — Des trajectoires situées dans le 
plan de symétrie de l’entrefer, et émises dans de petits angles autour 
de l’orbite stationnaire, admettent un angle de focalisation ®,. 

2° Une focalisation axiale. — Des trajectoires émises de part et 
d’autre du plan équatorial, dans de petits angles autour de l'orbite 
stationnaire admettent un angle de focalisation ®,. | 

Siegbahn et Svartholm ont montré qu'entre ces deux angles existait 
la relation : 


ï I 1 
ECTS 


= 
à te 


Ils ont alors cherché dans quelles conditions de champs on peut 


avoir ®,— D, — r\/2 et ils ont appliqué ces résultats à la construction 
d'un spectrographe 8 dont ils ont déterminé le pouvoir de résolu: 
tion (16). La topographie du champ magnétique utilisé en À ne fait 
pas rentrer, comme nous le verrons, les trajectoires de Sie el 
de Svartholm dans le cadre de notre étude. 

. Enfin des études sur les propriétés des champs électriques et magné- 
tiques croisés, et leurs applications au spectrographe de masse ont 
été entreprises récemment aux U. S. A. (17), (18). 

Les trajectoires des particules soumises à de tels champs présentent 
des effets de focalisation parfaite et leurs formes rappellent celles de 
trochoïdes, d’où le nom de trochotron donné au spectrographe. 
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La méthode de la trochoïde fut appliquée aux spectres 8 par 
J. Thibaud dès 1937, dans le but de détecter la radiation concomitante 
prévue par Fermi en vue de satisfaire au principe de conservation de 
l'énergie et d'expliquer la structure continue. Cette application a 
conduit à considérer non plus les trajectoires elles-mêmes, mais leurs 
enveloppes sous un angle donné par rapport à leur énergie. Des films 
photographiques disposés convenablement (soit frontaux, soit laté- 
raux) montrent des têtes de bandes que M. J. Thibaud a interprété 
comme étant les traces des caustiques, aussi bien pour les courbes 
planes que pour les courbes gauches (19). Il a d’ailleurs donné de ces 
enveloppes une classification systématique (20). 

Notre travail se situe dans le cadre des études entreprises depuis 
dix ans à l’Institut de Physique Atomique de Lyon, sur les spectres 
de divers éléments (RaC, RaE, P», Znç:), dans le but de mettre en 
évidence des anomalies avec les effets des rayons 9, dues aux pro- 
prictés de la radiation non encore décelée sans ambiguïté, accompa- 
gant une désintégration f. 


CHAPITRE PREMIER 


Les trajectoires planes des particules 
chargées en champ inhomogène. 


 L’appareillage utilisé dans les expériences de spectrographie 

magnétique à l’Institut de Physique Atomique comprend essentielle- 
ment un électro-aimant à entrefer réglable de 24 cm. de diamètre 
polaire (2). Le champ magnétique possède la symétrie de révolution 
et son intensité dans le plan équatorial de l’entrefer décroît avec la 
distance au centre des pièces polaires. 

Ces conditions imposent pour notre étude théorique le choix de 
coordonnées cylindriques r, +, s, l'axe des £ étant dirigé suivant l’axe 
de symétrie dans le sens opposé au champ magnétique, et le plan z—0 
étant le plan de symétrie de l’entrefer (plan équatorial). 

- Bornant pour l'instant notre étude à ce plan, le champ magnétique 
décroît en valeur absolue en fonction de r en tendant vers zéro lorsque 
r croît indéfiniment (fig. 1). Coggeshall et Muskat (13) ont supposé 
pour le champ | H | une expression analytique, soit exponentielle, 
soit en r *. Ces hypothèses simplificatrices ne restreignent pas la 
généralité du problème, car quelle que soit la forme de H(r) il sera 
ours possible de la représenter par une somme d’exponentielles 
ou de puissances de r. Mais comme le problème n’est pas soluble par 
| les fonctions élémentaires, cette représentation n’est pas d’un grand 
intérêt. Il est plus conforme à la réalité physique, et plus général, 
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d'admettre que les mesures magnétiques aboutissent à la détermina- 
tion d’une transcendante donnée par des tableaux de valeurs où Ja 
fonction rH sera toujours parfaitement définie. 


La fonction essentielle pour nos calculs rA — rH.dr, que l'en 


obtiendra par intégration graphique, est une fonction décroissante 
de r. Comme elle est définie à une constante près, on peut faire un 
choix arbitraire de la limite inférieure de l’intégrale. 


Fig. 1. 


Nous avons choisi 11 em. pour nos calculs numériques, c’est-à-dire 
1 cm. de moins que le rayon des pièces polaires. Toute hypothèse sur 
la forme de la fonction rA pour les très grandes valeurs de r n’a 
aucune importance, car les trajectoires que nous aurons à considérer 
se situent toujours à faible distance du bord des pièces polaires. °2. 

4. Equations générales du mouvement. — Soit une particule 
de masse m et de charge e (positive ou négative) émise en ün 


point S(ro, 0, 0) du plan équatorial avec la vitesse initiale v,. 
. + + — 
Ce corpuscule est soumis à la force de Lorentz F—ejv X H] et son 


À : ; > — : 
énergie potentielle est de la forme V=—e(v X A). De par le choix 
de nos axes, le potentiel-vecteur se réduit à sa composante A,—=A(r, se 


Enfin en mécanique relativiste la fonction de Lagrange s’écrit : 


(1) Ê= — mc: —> + erg'A. 
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ë 


Les trois équations du mouvement sont alors : 


d mor” Moro"? 1 À 
a US + «7% (A) 
rs Let 
d mor?o" 
_ A] 
4,2) a V iles 
 enApe 
c 
d mo£” h} 
D] =; (ra) 


1,3) RE pehA 20 


Le calcul bien connu du passage des équations de Lagrange à 
intégrale première des forces vives dans les champs permanents 


pin - Mu? 
F Ç y te r———— 
nontre que la dérivée par rapport au emps de = 


12] 
ar 


est nulle, il 


*“ésulte que la masse relativiste est constante et que le mobile décrit 
sa trajectoire d’un mouvement uniforme. Nous pouvons donc utiliser 
es équations de la dynamique classique à condition d'introduire les 
nasses relativisies donc les produits oH relativistes. Rappelons que 
es produits servant à caractériser les particules au point de vue éner- 


: . fut À mvy 
zétique en spectrographie magnétique sont égaux dE 
Dans le cas où la source S de particules serait située dans ke plan 

Squatorial de l’entrefer, et où la vitesse initiale se trouverait égale- 
nent dans ce plan, la trajectoire du mobile y seraït entièrement 
sontenue : le mouvement est alors déterminé par les deux intégrales 
premières : | 
t mr?o + erA= C 
1,4) L r'?2 + r°0"? = wf 

Soit alors & l’angle de la tangente au cercle de rayon r avec la 
‘angente à la trajectoire compté dans le sens direct (fig. 2), on a: 
#5) ro! = 05 COS & 
le sorte que l'intégrale première du moment cinétique (1,3) prend la 
‘orme : 

1,6) r cos ‘+ —=C. 

p-! 


| 
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Si nous désignons par « (l'angle de tir), la valeur initiale de w au 
point source S, la constante C est déterminée : 


roA 
(L5) C=r9 cos à + TR: 


(c) 
Fig. 2 
L'intégrale des forces vives donne : 
(1,8) r'?— y$ sin? y 
dr CM Le ; 
et en remarquant que = — .®,1l vient finalement : 
q dr 
(1,9) © px f cote PLE Re 
ou encore : 
ro TA 
ro Cos a + Dr net 
(10) 9—9%—+ |, 
2— [mr cos à + THEN RS 
2 7 Avi ' oH eH 


Le signe + ou le signe — correspondent respectivement aux tra- 
Jectoires de négatons ou de positons. La fonction rA n'étant justi- 
ciable, dans le cas général, d'aucune représentation analytique, cette 


quadrature définit une transcendante qui ne pourra être calculée que 
numériquement. 


2. Différents types de trajectoires. — Les différentes formes que 
pourront prendre les trajectoires sont sous la dépendance de l’exis- 
tence des raeines du dénominateur de la fonction à intégrer, les zéros 
donnent les limites r; et r> entre lesquelles sont contenues les trajec- 
toires. La racine r, du numérateur fournit le « rayon moyen » des 
courbes (voir fig. 3, qui définit r, ro, Pi). 


19 Limite inférieure r.. — C’est la racine de l’équation : 
"À r'A 
Dar D EU 
(l,11) To COS à + H SE 


à 
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donnée graphiquement par l'intersection de la droite Y=ToCosa—r 
avec la courbe : 
an r'A roÂo 
ST PH pH 


il est facile de voir que quel que soit à, l'équation admet une racine 
réelle r; (fig. 3) toujours comprise entre les limites R<r, <r, 
pour les formes de champ considérées (R; étant la limite inférieure 
correspondant à l'angle de tir a —*+ et rs à l'angle x—0). Cette solu- 
tion réelle existe pour toutes les valeurs des paramètres r, et eH. 


20 Limite supérieure r. — C'est la racine de l'équation : 
roAo rA 
(H,12) ro DORE ee one Tr 
correspondant à cos u— — 1 donnée par l'intersection de la droite 
y —=r9 cos a + r avec la courbe : 
CA r'A roAo 
oH pH 


Pour que cetie équation admette une racine il faut que la droite et 
la courbe se coupent. Pour des corpuscules d'énergie donnée, émis 
par une source placée dans une position r, donnée, deux cas peuvent 
se présenter suivant les valeurs de l'angle de tir. 

a) Les deux droites y—#+ r, + r coupent la courbe. 

b) Une seule la coupe. 

Dans la première hypothèse l'équation admet une racine r, quel 
que soit « : toutes les trajectoires admettent deux limites 7, et r, ce 


sont donc des trajectoires bornées. 


Dans la deuxième hypothèse, seule la droite y — — r, + r coupe la 
courbe, il existe alors une certaine droite y—r, cos x + r qui, tan- 
gente à la courbe rA(r), détermine deux classes de trajectoires 
(fig. 3). 1° Pour « <<} des trajectoires sans limite supérieure, admet- 
tant des branches infinies; 2° pour «>> À des trajectoires bornées ; 
l'angle X sera désigné sous le nom d’« angle limite ». Nous pouvons 
déterminer la solution particulière de l'équation correspondant à 
a — À il vient : 


rA ro 
To COS À Tr — CH TE 
(L,13) H 
DIS 
DS 


La deuxième équation nous montre immédiatement que: 

La courbe limite admet comme. limite supérieure l'orbite sta- 
tionnaire de la particule dans le champ magnétique considéré. 

Si le mouvement stationnaire a lieu sur le cercle de rayon r,, toutes 
les trajectoires correspondant à des angles de tira;<r présentent 
des branches infinies. Enfin, dans le cas où | pH | > | roHo | , le sys- 


ji 
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tème n’est vérifié pour aucune valeur réelle de x et il ne peut plus 
exister de trajectoires bornées. | 

Toute variation de la position de la source entraîne la variation 
de À. Diminuer r, a pour effet d'accroître le domaine des trajectoires 
bornées au détriment des branches infinies. La variation du pro- 


CE RE AR ET il 
e 


1} Fe: 
a rt p 12 
ù À 
gi ù 
nl | 
or 
! ÿ 


Fig 3: 


_duit | bH | agit dans le même sens : 
initiale resteront à distance finie alor 
énergie s’éloigneront indéfiniment d 
Tous ces résultats supposent qu 
que | rH | décroisse avec 7. De tels 
dients et vérifient la relation : 


les particules de faible vitesse 
S que les corpuscules de grande 
u pourtour polaire. re 
e le champ magnétique est tel 


champs présentent de forts gra- Î 


d' } | | 
(14) LH +r ESS, À 


PRE ATT 


ER Eté à GNT he de 


‘ 
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Le cas où rH est constant, c’est-à-dire où le champ est de la forme 
K tas . : 
1H |=—, est théoriquement le plus simple, o s'exprime alors au 


moyen de fonctions élémentaires. 
2 À rA A 

Eafin si | rH | croît avec r, la courbe <H tourne sa concavité vers 
les r négatifs. Il existe alors toujours une racine r; réelle de l'équa- 
tion aux limites, mais la racine r, peut devenir imaginaire. Un cas 
particulier important est donné par les champs uniformes où les tra- 
Jectoires sont des cercles. Le cas de | rH | croissant introduit au voi- 
sinage de l’orbite stationnaire de nouvelles formes de trajectoires 


(dont un cas particulier a été donné par Siegbahn (15) pour les 


K = ; 
champs de la forme | H | — e) que nous laisserons de côté dans 
7 


cette étude. 

En effet l'expérience montre que les champs couramment utilisés à 
l'Institut de Physique Atomique vérifient la relation (1,14) aussi bor- 
nerons-nous notre étude au cas des | rH | décroissants. / 

Cas d'un spectre d'énergies continues. — Supposer que les parti- - 
cules dont nous recherchons les trajectoires appartiennent à un spec- 
tre continu (spectre Ê par exemple), c’&st dire qu’on a en même 
temps. pour une position donnée r, de la source émissive, et dans un 
champ | H | donné, tous les angles de tir possibles (si la source est 
sans collimateur), et toutes les énergies comprises entre zéro et la 
limite énergétique supérieure du spectre. 

Quand les valeurs de « et de pH étaient fixées, nous avions comme 
variables arbitraires la position r, de la source et la forme du champ 
magnétique. Nous savons que le fait de diminuer r, favorise les tra- 
jectoires bornées au détriment des branches infinies ; de même une 
augmentation de l'intensité du champ agira dans le même sens. 

Dans le cas le plus général maintenant envisagé, le champ magné- 

tique opère une sélection dans le spectre continu. Les corpuscules les 
plus mous décriront des trajectoires bornées quels que soient Îles 
angles d'émission ; les plus durs, par contre, pourront n’admettre 
que des trajectoires allant à l’infini, alors que les deux types de 
courbes se présenteront simultanément pour les énergies moyennes, 
par suite de l’existence d’un angle limite. 

Nous allons maintenant préciser analytiquement ces résultats. 


A. — TRAJECTOIRES À BRANCHES INFINIES. — La limite inférieure r: 


_ étant racine simple de l’équation aux limites, l'intégrale 4 est tou- 


_ jours uniformément convergente lorsque r tend vers r,, la trajectoire 
est donc tangente au cercle r = ri. 
Lorsque r croît indéfiniment, on a toujours : 


Ô A 
([,15) her Ole 
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Puisque la racine 7: n'existe pas, il résulte que cette expression est 
toujours bornée, et tend vers une limite L< 7, on a donc : 


(1,16) LA —L+4r 


7 p 


4 , j à e A È 
où £(r) tend vers zéro avec — ; la fonction & s'écrit alors : 


(1,17) e= f” En 


orVi —[L + e(r)À 


Il est facile de voir que cette intégrale, à partir d’une certaine 
valeur N de r se comporte comme Log r, et tend vers l'infini avec r, 


Fig. 4. 


La forme des trajectoires tend donc vers celle d'une spirale logarith- 
mique (fig. 4). 

Courbes limites. — r; étant toujours racine simple, l'intégrale est 
convergente, la courbe est donc tangente au cercle. 
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Mais la valeur r, étant par définition racine double de l'équation, 
l'intégrale + peut se mettre sous la forme : 


LE 0r dr 
(E 18) Fe 1 FEU Vr = rain Tr) 


W(r) restant bornée pour r + r,. Lorsque r tend vers l'orbite station- 
naire r, tend vers l'infini. La trajectoire limite est asymptote à l’or- 
bite stationnaire correspondant à l’énergie de la particule (fig. 5). 


B. — TRAJECTOIRES BORNÉES. — (Comme elles admettent deux 
limites réelles : 7, et r2, l'intégrale 9 est convergente pour r—r. et 
r = r:, la courbe est alors tangente aux cercles r—r, et r —r2. C'est 
une courbe périodique non fermée, constituée par une série d’arceaux 
et de boucles du genre « trochoïde » bien que non identifiable analy- 
tiquement avec la trochoïde des mathématiciens. 


G ANS Re 
Posant cos u— —— GE l'intégrale s’écrit : 
°r dr 
(E,19) =}, coltg u. RER 


Nous appellerons précession à la valeur de l’intégrale correspon- 
dant à une variation de 2x de u. Cette précession, toujours négative 
dans le cas des particules négatives, est une transcendante que l’on 
peut étudier en fonction des conditions du mouvement (nous considé- 
rerons surtout | à | dans les calculs qui vont suivre). 

19 Précession en fonction de a. — Pour r, et pH donnés, à est une 
fonction de à puisque la fonction à intégrer et les limites d'intégra- 
tion dépendent de ce paramètre. Comme l'intégrale est convergente 
aux extrémités de l'intervalle r;r:, ô(x) est une fonction bornée. Si la 
trajectoire correspond à l’angle limite, l'intégrale cesse d’être conver- 
gente pour «—À et à devient infini. On peut donc considérer la 
courbe limite comme une trochoïde à précession infinie. 

La précession ne dépend pas du signe de « : deux trajectoires 
correspondant à des angles de tir « symétriques » + à et — «a ont la 
même précession. 

De telles trajectoires présentent l’aspect suivant (fig. 6). 

Ainsi le point S'(x) constitue une « image électronique » de S située 
sur le cercle r—r,. À chaque valeur de « correspond une position 
de S'(x), d’où résulte un étalement des images le long du cercle 


_ (comme dans un système centré optique, il y a le long de l’axe prin- 


cipal un étalement dû aux aberrations de sphéricité). Le spectro- 
graphe magnétique présente donc une certaine analogie avec le sys- 
tème optique. 

Dans les deux cas l’étalement des images est dû à la variation de 
la distance focale avec l’inclinaison des rayons sur l’axe, l’action du 
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champ magnétique tendant à modifier cette distance focale : aug- 
menter | H |revient à augmenter la convergence. On peut même 
mettre en évidence des correspondances entre types de trajectoires de 


Fig. 6. 


photons dans le système optique et types de trajectoires de corpus- 
cules matériels dans le système magnétique : 
Trajectoires trochoïdales — faisceau lumineux convergent. 


jéltæ) 


° 


Dean cils 


PR RE UT 
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Trajectoires limites — faisceau lumineux parallèle. 

Trajectoires apériodiques — faisceau lumineux divergent. 

Une autre conséquence de l’étalement des images le long du cercle 
est de nous laisser prévoir, pour des corpuscules d’énergie donnée, 
l'existence de caustiques analogues aux caustiques optiques, mais 
comme nous verrons que l'étalement magnétique se produit en sens 
inverse de l’étalement optique, l'équivaleuce entre spectrographe 
_ magnétique et système centré optique ne saurait être complète. 


Le calcul de & [è(æ«)] montre que la précess:on | à | est une fonction 


décroissante de « et qu’elle est stationnaire pour les valeurs angu- 
laires à — 0 eta—r. 

La courbe représentant | (x) | a donc la forme de la figure 7. Les 
valeurs stationnaires zéro et x correspondant en optique à l’approxi- 
mation de Gauss. Nous allons faire une étude plus poussée dans ce. 
cas. 

Enfin s'il existe un angle limite la précession devient infinie pour À 
et la courbe admet une asymptote verticale pour «a — X. 
| a) Etude de la précession au voisinage de l’angle de tir. — La 

limite supérieure , est alors donnée par’équation aux limites où l’on 
a développé rA en série autour de A, il vient : 


da? roAo roAo Le 
D (bo) —r(i—"#) + ro — dre + + dr 
soit : 
roda? 
PT ee ris 
È eH 1) 


… Ainsi, si l'angle de tir s’écarte de da de la valeur a — +, la quan- 
» titér; — rs est du second ordre par rapport à à. 
Au voisinage de la source, l’équation de la trajectoire peut être 


ro 
obtenue en posant LR Tea I LSOUS la forme : 


— 2,C0S\ Toi + COS CA Ez cos «) 
Ur 21) re Varo(i — cos a) Er (e2 2 JE | 


, : da : 
Lorsque x prend la valeur r; — ro, ? est égale à Æ— ce qui donne 


Pi 


, d L . - . @ 
- le décalage | dy | — 2 — entre les trajectoires émises-sous les angles 
r— da et x + do. 
: *, loHo - $ DA ë ; - 
S1 &— 0, soit DE = 1, c’est-à-dire si le cercle r, est orbite station- 


naire pour la particule considérée, la limite x, et l’angle W deviennent 
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infinis, ce qui nous montre que cet orbite est instable : on retrouve 
ainsi le résultat déjà obtenu par Wallauschek (14), N. Svarthoïm et 
K. Sieghahn (15), à savoir si le champ magnétique varie de façon 
telle que la fonction | rH | soit décroissante avec r toute orbite 
stationnaire est instable pour des rayons émis dans le plan équatoz 
rial : il ne peut y avoir de focalisation radiale. 

Lorsque r est voisin de r,, lestrois courbes correspondant aux angles 
de tira—7et a—7—+da découpent des arcs égaux (au deuxième 
ordre près) sur le cercle de rayon r et de centre O, la nullité de la 
dérivée de ô(a) pour « — + entraîne la validité de cette propriété pour 
toute valeur de r comprise entre les limites sauf au voisinage de r4. 


La droite — ô(x) est axe de symétrie de la figure formée par les 


trois courbes au deuxième ordre près : ainsi peut être obtenu un effet 
de focalisation au point image correspondant à l'angle 7. Il existe 
alors une succession de foyers que nous noterons S,(7) dont les dis- 
tances angulaires sont respectivement : 


Si(r), Sa) ... S,(x) 
Ô(r), 20(x) ... nô(x) 


b) Etude de la précession au voisinage de x —0o. — Le calcul se 
poursuit de la même façon, on peut mettre en évidence les résultats 
suivants : 

Si l’angle de tir s’écarte de da de la valeur &« — 0, la quantité ro — ri 
est du second ordre par rapport à «. 

La trajectoire de la particule émise sous 
l'angle (— da) est décalée dans le sens 
ae propagation des enroulements d’un 
angle di du premier ordre en « par rap- 
port à la trajectoire de la particule émise 
sous l’angle (+ da). 

La précession est stationnaire autour 
de « — 0, et 1l existe un deuxième SyS- 
tème de foyers dont les di-tances angulai- 
res sont : 


S1(0), Sao) ... Sao) 
(0), 20(0) ... nô(o) 


As! 


eu) pH g Pix ph 


Re Pour des conditions de champ et de posi- 
Nig. 8. 


énergie du corpuscule, si l’on se fixe l’angle de tir. Nous avons déjà vu 
(p- 618) l'influence de | bH | sur la forme de la trajectoire du mobile. 


20 Précession en fonction de pH. — 


tion de la source émissive données, la 
précession est une fonction de la seule 


UE 


ibn ut mb, 2 25 -' 


nu \ ir d 


' 
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Or, parler de précession c’est supposer qu'on a affaire uniquement 
à des trajectoires périodiques, nous supposerons donc que Ô(o) est 
une fonction réelle et bornée de | pH | , dans ce cas, quel que soit a, 
ê(æ, pH) est toujours réelle et bornée. 
29 
deH 
croissante de | oH | qui a la forme suivante (fig. 8) lorsque pH varie 
de zéro à l'infini. 

IL est facile de voir qu’à tout angle à correspond une valeur bH, pour. 


Le calcul de montre que Îla précession | à | est une fonction 


laquelle la trajectoire cesse d’être périodique. Si cette valeur 
| Et | PHiim g | (eH de la limite supérieure du spectre £) toutes 


les trajectoires correspondaut à cet angle x seront périodiques 


et | (x, oH,) | sera toujours une fonction bornée, par contre, si 


| | < felling | la fonction | à | deviendra infinie pour 6H, et x. 


En résumé | ô(x, pH) | peut être représenté par une surface pour unrs 
donné, et dans des conditions de gradient et d'intensité de champ 
magnétique données. 

Dans le cas le plus général ce diagramme a la forme (fig. 9) : 
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d dé ART 
fl 1 il ; ï 
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D Re i i 
i ' 1 d ; 
LSRE # Ppe ' | 
a A QE d l 
! ‘ | 
MAT ei ! 
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PTE VE i | 
[ à 1 ï ; 
[ i ï [ 
4 i ù 0 0 
AS + \ 
l : { 12 1 
ERP NET ' 1 
Le i ! 
1 l l 0 | 
MT: \ ph 
RE NO. ES 
PRIRT EE ‘/ ; 
L : { [ 14 ' 
Vas ur ei ! 
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Fig. 9 
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Ann. de Phys., 12 Série, t, 6 (Juillet-Août 1951). 4o 
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30 Différents types de trochoïdes. — Un autre élément caractéris- 


tique des enroulements trochoïdaux est la largeur de la boucle (fig. ro) 
définie par : 


(1,22) 


Cette expression varie avec l’angle « et le produit pH dans le même 
sens que la précession ô. Deux cas peuvent alors se présenter : 

a) ou bien |ô|>>|e|l, ce qui se traduit analytiquement par 
l'équation : 


(L,23) jrs 2 he 


Dans le cas de corpuscules de grande énergie, il existe en général 


un | pH; | limite pour lequel la première intégrale est infinie alors 


que la seconde est essentiellement bornée, l’inégalité est donc satis= 


faite : es boucles successives ne se recoupent pas (fig. 11). 


Fig. 11-a. 
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Lorsque | pH | est faible et tend vers zéro, les deux limites ri et Fa 


tendent vers r, et on peut admettre que ces deux quantités sont assez 


voisines de r, pour pouvoir développer rA en série en se bornant au 
premier terme. 


(1,24) TiÂi — roÂo + (74 — r2)roHo 
. (f,25) laÂ2 = ro + (T2 — ro)oHo 
donnant respectivement : 
cos à + . cos à + sis 
(1,26) Li Te (27) ER RAA 
( 3 1 0 roHo È à Er 
pH eE 7 


(1,28) 


et la précession est donnée par : 


roHo 


As. To COS à — (7 — rà) H 
NT roHo 
r 3 — [rs cos a — | (ro) = En 
L. 


© 
2 


._ de mêmeona: 


roHo 

| _ToCOsSa—(r— 70) out Pr et Eu LATEST 
(1,29) [el = cn dr. 

| . 8 fr cos a —(r ER 


Ces deux quantités se calculent, et l’on trouve : 


11 ae CAN 
— 1 


on voit que e > o quand | pH | 0, mais la tangente à l’origine n’est 


pas l’axe des pH. Le calcul donne pour la précession la valeur : 


30) PO M 0 
# VE: 


- qui peut se mettre sous la forme suivante, en remarquant que le 


1 


quotient > _ est faible devant l’unité : 


22) 5] = (a 


PA nperant les expressions (1,30) et ([,31), nous pouvons nous 


. rendre compte facilement que | e | >> | à | : les boucles successives se 


7 
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recoupent;, on a affaire à des trochoïdes contractées. Les corpuscules 
décrivant de telles courbes ne peuvent être canalisés par des fentes, 
comme le montre la figure 11-b. 

Remarquons que J. Thibaud (2) avait donné, pour les corpuscules 


MOUSYÔ — TT » 5 étant cette fois donné en centimètres, évalués sur 


H DA 
le cercle r —rx, avec r =£ . La différence avec notre formule pro- 


vient d’une part de ce que M. Thibaud évalue la précession comme 
une longueur, alors que dans tous nos calculs | à | est un angle 
mesuré en radians, et d’autre part de ce qu’il a considéré le champ 
comme linéaire, alors que nous avons admis que c'était la fonction rA: 
qui possédait cette propriété. L'approximation de M. J. Thibaud 


revient donc à donner un terme de 


plus dans le développement de rA, 
sa formule est donc supérieure à la 


par contre, comme on doit s’y atten- 
dre, la façon dont à tend vers zéro 


en évidence, 


La supériorité de la formule de 
J. Thibaud se manifeste également 


ment de l’angle de tir &. Le champ H 
Fig. 11-60. est le champ sur le cercle moyen 


S r = rx et si l’on pose H—H, la for 
mule donnera la précession corres- 


pondant à l'angle de tir « == . Par contre le gros défaut de la for- 


mule (1,32) en PH? c'est qu’elle ne tient pas compte de « et par là ne. 


peut mettre en évidence l’étalement des images, et ne peut prévoir 


la focalisation sur le cercle r — r,, elle né convient d’ailleurs que 
pour les corpuscules de très faible énergie. 


Un exemple concret va nous montrer qu’elle n’est valable que pour 


des électrons très lents, et qu’il faudrait des champs magnétiques 


considérables pour qu’elle s’appliquât aux 8 mous. Un corpuscule 
de eH — 10Ÿ, émis à r9— 14 cm., dans un champ magnétique carac- : 
térisé par un entrefer de 20 mm., avec pièces polaires cylindriques, et 
un courant magnétisant de 27 — 4 A. (soit 2 A. par bobine) a une : 


trajectoire, dans le spectrographe de l’Institut de Physique Atomique, 
ayant pour caractéristiques : 


Th 19,389)C0mM. Tu = 13,076 cm. Ta —— 10e 
8 — — 0,00866 rad. € — 0,0470 rad. 


nôtre pour calculer le phénomène, 


avec pH y est mise moins nettement 


ASF RO ORNE 7 EE 


en ce qu’elle tient compte implicite- 


traverser une fente F, et d’autre 
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alors que les mêmes éléments calculés à l’aide de la formule 


H 
[à] = (5) ont respectivement pour valeurs : 
Ti 19,909 PT 0010 Po — 1/} CM; 
8 — — 0,00350 rad. £ — 0,0/99 rad. 


et par la formule de J. Thibaud : 


TD 193900 ru — 13,690 To —1/\CM. 


Ô— — 0,00gh0 rad. 


La supériorité de la formule de J. Thibaud est donc manifeste pour 


les énergies faibles mais non voisines de zéro. 

Ainsi, pour une positiondonnée 
dela source S et un angle d’émis- 
sion donné «, il existe un oH qui 
divise le spectre en deux parties, 
d’une part les « trochoïdes con- 
tractées », non susceptibles de 


part les « trochoïdes dilatées ». 
La trajectoire correspondant à 
l'énergie définie par la coupure a 


_ ses boucles tangentes (fig. 12). 
Cette trajectoire est intéressante au point de vue de l’observation des 


. phénomènes. 


CHAPITRE II 


Les caustiques des trajectoires 
de corpuscules monocinétiques. 


Nous avons déjà mis en évidence l’analogie formelle qui se mani- 
D 


. feste entre le spectrographe magnétique à trochoïdes et un système 
- centré optique. La variation de la précession avec l’angle de tir d’une 

part, et avec l’énergie des particules d’autre part, peut nous faire 
+ prévoir deux types d’astigmatisme correspondant à ceux observés 


dans le cas de l’optique : les aberrations de sphéricité et les aberra- 


tions chromatiques. 


* 4. Aberrations de sphéricité. — La présence d’enveloppes se mani- 
feste quel que soit le type de trajectoires, mais le phénomène le plus 


De LUE à RS 7 ont RU SN SR Ne a de TT id de ro dE ES 5 ds + 
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intéressant a lieu avec les trochoïdes à cause du caractère réel des 
images et de la multiple focalisation. 

Les coordonnées r, et v, des points caractéristiques sont données 
par le système : 


. () : A n/" LE (c 3 He) 
Fu: r sin adr 
meer 


La seconde équation détermine r,, la première +. en fonction de 4. 
L’élimination de cette dernière quantité donne l’équation de la caus-. 
tique. Ces intégrales ne sont pas calculables, sinon numériquement; 
nous devrons nous borner à une étude qualitative. La seconde inté- 
grale n’est pas convergente sir,tend vers les sommets r, ou 7; des” 
trochoïdes. Les points caractéristiques sont en général RS. de 


l- 


peut alors prévoir des singularités pour les enveloppes sur le Te 
P=T,. : 
Etudions alors les caustiques au voisinage de ces sommets, dans 
l’approximation gaussienne. | 
19 Caustiques au voisinage des foyers correspondant à a=®. —" 
Rappelons qu’autour de «= x l’équation d’une trajectoire émise sous 
a—r—+ da est de la forme (voir équation 1,21) : 


(a) qe mx —/x] — K(a)do? 


Var(1 — cos a) 


T1 Où r:, sauf si ces sommets se trouvent sur les courbes à = 


avec : 


roHo 
Tout DIET et Ty =T9 — Tige 


Remarquons qu'à æ >> 0 correspond la courbe centrifuge etix<o 


la courbe centripète (fig. 13); exprimant que « est voisin de x l’é équa- 
tion devient : 


Læ 


d 
(3) + E K(u)jda?] + 2[9 + Kader] — 0. 
Les courbes centrifuges sont alors tangentes à la courbe : 


on | = ikdr 


r— r, = 2roKdo 


en négligeant les termes supérieurs. 


} 
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De même l'enveloppe des trajectoires centripètes (signe —) est 
donnée par : 
(11,5) © — — 3Kdo? 


RUE 27, Kdaë. 


Fig. 13. 


Ces deux courbes sont les deux branches d’une cubique passant au 
foyer S (x), tangente au cercle r—r, et présentant un rebroussement 
en ce point. Les deux branches sont situées de part et d’autre du 
cercle r,. 

» 20 Caustliques au voisinage des foyers S,(o). — Le calcul se 
conduit de la même façon que dans le cas de S;{x), et il est facile de 
voir que l'équation des trajectoires étant de la forme : 


QG) EH LE fe — K(a)da?] + [y —K(a)daf— 0 


a To 


roH 
avec : a — Re Ho et T—=r—r 


l'enveloppe est encore une cubique tangente au cercle r, en S;(o) et 
y présentant un rebroussement ; les deux branches de la cubique 
sont d’ailleurs situées de part et d’autre du cercle (la branche centri- 
pète à l’intérieur, la branche centrifuge à l'extérieur). 
Les caustiques que nous venons de mettre en évidence autour de 
Si(x) et de S,(0) sont immédiatement généralisables au voisinage de 
1 un quelconque des foyers S,(r) ou S,(0). Le cercle r, nous apparaît 
donc déjà comme le lieu des singularités des da LAS des trajec- 
toires de corpuscules monocinétiques. 
. 30 Lieux des sommets des trochoïdes. — Pour préciser l’aspect 
général des caustiques, il convient de placer les trajectoires les unes 
par rapport aux autres, donc d'étudier le lieu géométrique de points 
définis lorsqu'on fait varier «. Nous avons choisi comme tels les som- 
nets, c'est-à-dire les points de contact des trochoïdes avec les cercles 


rieur — 7e. 
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a) Lieu T, des sommets supérieurs. — Ce lieu est donné par : 


PET: 5 


ro rA 
M fe 
#. M/r—[IC— H vu 


C’est encore une courbe transcendante qui, dans l’approximation 
de Gauss, est tangente aux points S,(r) et au cercle r —r, et se trouve 
comprise entre la caustique et ce cercle. 

: On montre de même qu’elle est tangente au cercle r —r:(0) aux 
sommets X(o) de la trajectoire correspondant à « —0. Soient C, les 
points d’intersection (hors du cercle r —r;) des deux trochoïdes cor- 
respondant aux angles + & et — x, si Z,(a) et X,(«) sont les som- 
mets supérieurs, on a toujours : 


E(En) + o(5,) 
As an LE Prat 


La courbe l', est « symétrique » par rapport au lieu des points C,. 
Comme il existe une courbe correspondant à un angle «,, qui appar- 
tient à la fois aux courbes centrifuges et aux courbes centripètes (tra- 


Fig. 14. 


Jectoire dont les points doubles sont sur le cercle ro), la courbe |’, : 


admet un point double aux sommets P, de cette trajectoire. Finale- 
ment l, est donnée par la figure 14. 


f 
» 
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Cette courbe l, possède deux extrema par rapport à e par boucle ; 
soient M, et N, ces extrema, définis pour la nième boucle par : 


(11,8) + [e(M,)]= 0 2 To(N")] = 0. 


Soit « l’angle d'émission de la trajectoire ayant son sommet 
en M; (extremum correspondant à la 1e boucle), on a : | 


TRE 
o(M;) — Ô(a2) En S1(%2)M 
puis à la 2° boucle : 
TES 
o(M:) == 24 Ô(a>)— So(ao)M. 


Pour que ces deux équations déterminent la même valeur «, il faut 
que : 


o \ PC RE 
| ee — [S1(22)M,] — 0 


da 
(1,9) ô — 
= — 2 [S1(a)M 
25 — 53 LS()MiE 0 
., où SPRS Tr : ps 
Soit —0; or ceci n'est pas vérifié pour «, différent de o ou x. Les 


valeurs de « correspondant aux extrema varient d’une boucle à l’autre 
et tendent vers o ou + lorsque le nombre de boucles croît indéfini- 
ment. 

b) Lieu des sommets inférieurs T;. — On démontre de la même 
façon que le lieu des sommets inférieurs est une courbe à points dou- 
bles présentant l’aspect suivant (fig. 15). 


Les extrema définissent des valeurs de «, variant d’une boucle à 
l’autre et différentes des valeurs correspondant aux extrema de |. 

La présence de ces minima et maxima pour les courbes l'; et l'; au 
voisinage des foyers, va nous permettre de préciser la forme des 
caustiques dans cette région. Nous pouvons assimiler les arcs de tro- 


Fe TPE ONE AT 
robe ji PRESS EDS À ie éd ph à 
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choïdes à des arcs de cercles de rayon R variable mais voisin d’une 


valeur donnée R, dont le sommet décrit une courbe l que nous consi-. 


dérons comme une parabole de paramètre a. Le calcul numérique, 
montre qu'on a toujours a<CR. Il est bien connu que l'enveloppe 
des cercles possédant cette propriété se compose de deux branches 
dont l’une, la branche inférieure (S) présente deux rebroussements,n 
alors que l’autre, la branche extérieure (E) est une courbe continue à 
tangente bien définie. 

Aux arcs considérés correspond l’un des deux points singuliers de 
la branche (à) (fig. 16), &{ y aura donc un point de rebroussement, 
pour les caustiques au voisinage des extrema des courbes T. | 


(E) 


Nous avons d’ailleurs déjà mis en évidence ceux qui correspondent 
aux extrema M, de l, et N, de l';: ce sont les points S,{r) et Sn(0). 
Les systèmes de caustiques. — a) Premier système de causti= 


5(0) 


/ 
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ques. — Pour déterminer la forme générale des caustiques de sphé- 
micité, nous allons étudier leur évolution à partir de celles qu’on 
pourrait observer dans un champ homogène. Dans ce cas simple, la 


caustique se compose de deux nappes : le point S lui-même et le 


mv, 


cercle de rayon 2 —- . Les caustiques du premier système de boucles 


en champ inhomogène présentent avec ces enveloppes une grande 
analogie. Pour le premier ordre en effet, il n’y a pas étalement des 
images et les foyers Si(r) et Ss(o) se trouvent au point source lui- 
même ; la branche intérieuré se réduit donc à $S. Il ne subsiste que la 
branche extérieure non dégénérée: correspondant au cercle de 
2n0, 
eH 

b) Systèmes suivants. — Le second système et les suivants se diffé- 
rencieut du premier par l'intervention du phénomène d’étalement des 


rayon du champ homogène (fig. 17). 


i 


images S,(«) sur le cercle r,. La conséquence en est l'apparition 
d’une branche intérieure, non dégénérée ou branche (S). A cette der- 
nière branche appartiennent les éléments à points de rebroussement 
‘que nous avons rencontrés. Ces systèmes se présentent sous la forme 
de la figure 18. 

Les caustiques du spectrographe magnétique sont donc plus com- 
-plexes que celles d’un simple système centré optique et l’analogie ici 
mise en évidence n’a qu'une valeur purement formelle. D'ailleurs la 
symétrie de révolution ayant disparu, le cercle r—rs équivalent à 
l'axe optique en tant que lieu géométrique des images de S, ne pos- 
. sède pas la propriété d’être l’une des nappes de la caustique. 

- L'existence géométrique des caustiques ainsi établie, il reste à 
étudier physiquement un rayonnement monochromatique émis par 


ac. "> 


D # 
î 
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une source $ dans une position r, donnée, dans un champ magné- 
tique déterminé. 


2. Action d’un rayonnement « monochromatique » sur un film 
frontal. — 1° Définition de l'intensité de rayonnement. — Le dispo- 
sitif expérimental utilisé le plus souvent à l'Institut de Physique 


‘ Atomique consiste en un film photographique à double émulsion, 


radial et perpendiculaire au plan équatorial (fig. 19). L'enregistre- 
ment consiste en une statistique des points d’impact des corpuscules. 
La position du détecteur est repérée par la distance angulaire &» 
- du film à la source. Soit alors un point M 
F du film ; en ce point et dans son voisinage, 
arrivent un certain nombre de particules 
par unité de temps, et l’action sur l’émul- 
sion photographique est d'autant plus forte 
que ce noinbre se répartit sur une surface 
plus faible. 

Soit alors 3 le nombre d’atomes conte- 
nus dans la source, à l'instant é de l’expé- 
rience. On a : PJ —)T,e *# où JC, repré- 
sente le nombre d’atomes contenus dans 

la source à l'instant initial et k la constante radioactive de l'élément. 
Comme nous n’avons envisagé jusqu'ici que les phénomènes dans le 
plan médian, l'élément de surface se réduit à un élément de droite dr. 

Nous définirons l’intensité du rayonnement en un point M du &lm. 
comme /e rapport du nombre dX de corpuscules incidents à ta lon- 
gueur dr d'un petit élément de droite autour du point M. 

En admettant que l’émission est isotrope dans l'angle 27, on trouve 
pour expression de l'intensité : 


Fig. 19. 


(IL,10) fr R be De A) 


2r dr 2T dr 


Plus généralement, pour une position quelconque du film (toujours 
perpendiculaire au plan équatorial), si ds est l'élément d’are de la 
section, on a : 


te JC da. 
—= ar . ds . 
20 Etude des concentrations sur un film frontal. — Les trajec- 


toires vérifient l'équation : 


ro COS +5 


———— 
3 
” (VE — (r cos à + Le — =) 


(I,11) Oo — dr. 


* 
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e ; . da He ù 
Nous pourrons avoir 4, en dérivant par rapport à «, soit : 
To CO Zi Le 
ù COS à + °H A5 cn 


Re 
1e | ( roAo rA\Ÿ? fr rdr 
ror Sin M / r2—{ rocosa+ —— à) —_— 
de Be il L-(r cos re St 
As 0 a+ H ] 


et l'étude de l'intensité du rayonnement revient à l'étude du système : 


ë oo rA 
Dre 0 COS œ + Ho VE 


== 


rare TT 
4 + roÂo rA\? ar rdr 
ro Sin & T°—\ ro COS a Er ed ee EU TS OT 
0 V ( 9 a eH il J roAo a) 
, v roAo rA 
fé (rocos 2 + D — Jar 
O5 —= 
CELA 7. 


5 roÂo r A \? 
T— | To COS &æ + TH TH 


13) 


L’élimination de « entre ces deux équations n’est évidemment pas 
possible pratiquement, aussi allons-nous nous borner à déterminer 
les zones où 1 devient infini. c’est-à-dire les zones de concentration 
du rayonnement, ce qui, en fait, importe seul pour les expériences. 
a) Concentration au voisinage d’une caustique. — L'intégrale 
figurant au dénominateur de 1 étant nulle sur toutes les caustiques, il 
résulte que celles-ci seront des zones de concentration pour les parti- 
cules. La grande complication et l’en- 
chevêtrement des multiples systèmes, 
en rendent particulièrement complexe 
l'observation, cependant le phénomène 
peut se simplifier, si l'on remarque 
que les différentes branches ne sontpas 
toutes observables simultanément. C’est 
‘ainsi qu'on ne pourra observer sur le 
même film les caustiques directes résul- 
tant d’une concentration de particules 
s’éloignant de la source (o'< 0), et les 
'caustiques rétrogrades dues à des par- 
ticules se rapprochant de S(9'=> 0). De | 
plus, une trajectoire étant à la fois tangente à la branche (E) et à la 
branche (S) d’un même système, la détection simultanée des deux 
branches correspondant aux mêmes trochoïdes estimpossible. Ge cas 
se présente en particulier au voisinage des foyers où un film enre- 


NE ME ROSES ù J'É 
gistrera soit l'arc S,(x)B, soit l'arc A’£,(0) mais Jamais la portion AA 
(fig. 20) (Nous avons tracé en pointillé les parties rétrogrades des 
| caustiques). 
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On ne pourra donc jamais observer plus de deux branches directes 
ar système, par contre on pourra couper plusieurs systèmes par un 
même film frontal. 


b) Concentration au voisinage des sommets. — Le système : 
Sue 
H 
re re 
(1,14) r r m—(c—7) 


définit deux valeurs 7, et «, correspond aux trochoïdes ayant leurs 
sommets sur le film +, ; comme r, est racine simple, I tend vers une 
limite finie lorsque r— rs. Il n’y a donc pas de concentration sur les 
sommets des trochoïdes (sauf si l’angle de tir vaut o ou 7). 

c) Concentration autour des trajectoires a—=0 ou a=% — 
Comme sin « figure au dénominateur de I. il existe une concentra- 
tion autour des angles de tir « — o et a—#x. Les cosinus étant station: 
naires pour ces valeurs, l'intervalle dr entre deux trajectoires dont 
l’angle de tir diffère de dx sera du 2° ordre. Nous avions trouvé 
(chap. Il, équation 11,3) : 


Kg rate 


PCT (o + Kda?) + (o + Kda?)— 0. 

En remarquant que + est de l’ordre de dax, la concentration est en 
évidence puisque æ est du second ordre. 

Aux foyers S,(x), on est à la fois sur les deux branches de causti- 
ques et sur la courbe à = 7, il existe donc en ces points une concen- 
tration. L'existence de concentrations détectables sur le cercler=rs 
est donc liée à l’observabilité de S,(x). Pour observer ces foyers, il 
faut avoir uniquement des trochoïdes dont les boucles ne se recou- 
pent pas. La condition pour détecter la cencentration est doné 
[| 1e]. La trajectoire à —e sépare par suite deux classes de 

trajectoires, celles pour lesquelles on verra la concentration, et celles 
pour lesquelles elle ne sera pas détectable. Nous en tirerons ultérieu- 
rement un certain nombre de conclusions pour les spectres continus. 

d) Remarquons enfin que si r, cos « +0 l’intensité 
s’'annule ; autrement dit, à chaque fois que pour o —% On aurar — rx 
l'intensité du rayonnement sera nulle. Il existe plusieurs solutions à 
ce système, correspondant à une même branche de caustique (fig. 21). 
La position et la distribution des diverses bandes qui se superposent 
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sont fonction de la position du film. On ne peut donner à cet égard 
aucune loi générale. 


Fig. 21. 


3° Etude de la fonclion r(x). — Tous ces résultats peuvent être 
précisés par l'étude de la fonction r(+) correspondant à la distance o. 
Nous allons déterminer cette fonction dans des conditions données 
d'énergie des particules. Cette étude, non seulement nous permettra 
de retrouver les résultats précédents, mais d'établir l’évolution des 
caustiques monocinétiques lorsque l'énergie des corpuscules viendra 
à varier. 

Plusieurs cas sont à distinguer : 

a) 9 —=n.d(r, pH) — n entier. — Le foyer S,{x, pH) se trouve à la 
distance ©, de la source. En réalité il est plus correct de dire qu’étant 
donné l’angle +5, nous admettrons, pour l'instant, qu’il existe une 
radiation de pH donné, dont le foyer S,{x) se trouve en +4. 


Fig. 22. 


Pour «— + on a évidemment r— r,; la courbe r(«) part tangente à 
la droite r —r,. Elle se compose de deux branches dont l’une corres- 
pond aux courbes centrifuges et l’autre aux courbes centripètes. Ges 
- branches présentent des discontinuités : il existe en effet une trajec- 
toire dont la boucle est tangente au film F au point A’ correspondant 
à un certain angle «r, cétte trajectoire coupe également le film en A. 
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Si à ar la trochoïde ne coupe le film qu’au voisinage de A, alors 


que dans le cas contraire le point d'impact se trouve au-dessus de À 
(fig. 22). Finalement r(a) a la forme suivante (fig. 23) : 


La courbe se compose d’une succession de branches présentant des 


discontinuités telles que A,A; pour les branches centrifuges (cf), et 


B;B; pour les branches centripètes (cp). Comme les rayons moyens rx 


_croissent avec à, on a évidemment : 


r(As) < r(B;) <r(As) < r(B2), ..., ete. 


Les points M;M; ....N,N: représentent les sections du film par les 


caustiques des systèmes précédents, à savoir : 


M; caustique centripète d’ordre ñn — 1 


9 » » » n — 2, elc. 
N; caustique centrifuge d’ordre r — 1 
N » » » n—2,etc. 


Finalement l'intensité du rayonnement sur le film frontal est 
donnée en fonction de r par la courbe suivante (fig. 24). 
C’estainsi que pour|pH|= 10 330 avec v, — —°— — 1,9708 radian 


on trouve r(M;)=— 13,87 cm., r(N;)— 13,90 cm. En limitant notre 
étude entre r — 13,5 et r — 13,9, le phénomène global est donné par 
la figure 25. 
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3 Fig. 24. Fig. 25. 


b) Si | oH | croît, l'intersection de «—7 avec F a toujours lieu 
our une valeur r < r, les diverses branches de r(«) se déplacent vers 
—r et les r Lo; on a l’aspect suivant (fig. 26) : 


N 


€) | oH | continuant à croître, la valeur « =* va constituer la pre- 
ière discontinuité, r(x) a la forme suivante (fig. 27) : 

d) La branche A,M, dispiraît peu à peu, tandis que se reforment 
la concentration « —*+ et une branche centripète à partir de À’, c'est 
le cas où F coupe a — + sans couper la branche (S) de la caustique 
Sentripète (fig. 28). La courbe représentative de r(x) est donnée dans 
ce cas par la figure 29. 


nn. de Phys., 12e Série, t. 6 (Juillet-Août 1951). Lx 


x 
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e) La branche A,M,B, disparaît complètement lorsque le film est 
angent à la branche (S) de la caustique centripète : r(x) prend alors 
forme de la figure 30. 


Fig. 30. 


f) Le point de rebroussement A; se transforme en minimum 
rsque | pH | continue à croître (ce minimum représente la section 
e la branche (S) par le film). 


g) Le point À remonte ensuite vers o et les deux extrema A, et N; 

dant aussi vers o, on a alors une fonction r(«) identique au pre- 
jer cas, mais la racine correspond à l’ordre (n — 1) au point de dis- 
ance angulaire v (fig. 31). 


net 
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L 
L'étude des différentes formes que peut piésenter r(x) nous ren- 
seigne sur l’évolution des caustiques lorsque varie l'énergie des cor- 
puscules. Nous possédons maintenant tous les éléments pour étudier 


les spectres continus. 


CHAPITRE III 


Etude des spectres bêta continus. 


L'étude d’un spectre continu du type £ implique la variation simul- 
tanée de 4 et pH puisque les directions d'émission peuvent prendre 
toutes les valeurs, et que les énergies individuelles s’étalent de o à la 
limite supérieure du spectre. Nous allons envisager le cas le plus ! 
simple, et d’ailleurs le plus intéressant; celui où la trajectoire 
d'énergie maxima émise sous l’angle 4— o est une trochoïde. Nous 
savons alors que toutes les autres trajectoires seront périodiques. 

L'application de la méthode de la trochoïde aux spectres continus 
revient à l'étude de courbes dépendant de deux variables. Nous 
pouvons raisonner de deux façons différentes : ou bien chercher les 
enveloppes de corpuscules monocinétiques et voir comment varient 
ces enveloppes avec oH, ou bien chercher si les trajectoires émises 
sous l’angle donné « admettent des enveloppes lorsque l’on fait 
varier pH et étudier le comportement de ces enveloppes lorsque « vient 
à varier à son tour. On devrait arriver au même résultat par ces deux 
procédés. 

On sait que, mathématiquement, il n’existe en général pas d’enve- 
loppes à des courbes dépendant de deux paramètres, et que le calcul 
ne met en évidence que des lieux de points singuliers. D'ailleurs les : 


points de l’enveloppe généralisée doivent vérifier les quatre équa- 
tions : 


pre _rA à 

(1) g— gr) (NILa) 02 fe 2 SR 
1) 9 de n/r-(e-3) DE 2) (e] À C-(= 271 
(HIS) ER in dE è 


24 2.2 r'A Ne : î 
ro (PH) L (c 1 mn) ] { 
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Ce système est incompatible, sauf si r,— ro, les trois dernières 
équatons sont alors identiquement vérifiées, et (III,1) donne : 


O1,5) 9— nô(r, pH). 
Le système est compatible pour les points du cercle r — r, c’est- 


i-dire conformément à la théorie, pour des points singuliers des 
enveloppes. ‘ 


4. Enveloppes des trajectoires du spectre continu à « donné. — Les 
points caractéristiques vérifient le système : 


A re (ro4o — rA)rdr 
Es ‘ rA\273/2 
fat 


0 


Ces enveloppes ont été mises en évidence et étudiées par J, Thi- 
saud (19). Elies sont beaucoup plus simples que les caustiques des 
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Tout Cu) 


Fig. 32. 


jarticules monocinétiques, se composant d’une infinité de branches 
une par système de boucles) passant toutes par S (pour pH—0) 
g. 92). 

- Lorsque a —0o ou a—7+ les branches correspondant aux diverses 
joucles sont confondues avec le cercle rs. Il est alors évident que les 
rochoïdes émises sous l’angle o ou #, qui ont leurs sommets S, sur 
e cercle, y sont tangentes aux deux systèmes de caustiques, l’équa- 
jon (111,4) est donc vérifiée. Nous pouvons donc énoncer le résultat 
uivant : 

» Si une source de corpuscules, appartenant à un spectre continu, 
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émet des particules 8 dans toules les directions, les caustiques des 
trajectoires correspondant à chacune des énergtes, admettent une 
enveloppe constituée par le cercle centré sur le centre de symétrie 
des pièces polaires et dont le rayon est égal à la distance de la 
source à ce centre. 


2. Etude du phénomène hors du cercle r — r,.— Faisons abstraction 
de la solution singulière r —r,. Si nous nous reportons à la remar- 
que faite au début du chapitre, nous constatons que l'établissement 
des quatre équations intégrales donnant l’enveloppe généralisée; 
relève du symbolisme mathématique, mais que le problème de 
l'existence physique des deux types d’enveloppes reste entier. 

Dans le cas d’une radiation monocinétique, les caustiques ont une 
réalité physique bien établie, et elles seraient parfaitement observas= 
bles sur un film photographique disposé convenablement. En réalité, 
comme en optique, où les aberrations chromatiques se superposent 
aux aberrations de sphéricité, nous avons affaire à un spectre continu 
d'énergies. La notion de corpuscules monocinétiques est une abstrac= 
tion, il n’existe en fait que des spectres continus de vitesses, dont 
les bH restent compris entre bH et pH + doH, et le nombre de corpuss 
cules émis reste proportionnel à dpH. La même remarque vaut 
d’ailleurs pour les enveloppes par rapport à PH puisqu'on ne peut 
isoler un angle de tir, et que l'émission a toujours lieu dans l’anglé 
compris entre « et à + de. 6 

On peut alors se demander ce que deviennent les caustiques dans 
le cas des spectres continus. Si « et bH sont considérés comme des 
variables indépendantes, le fait de calculer des enveloppes par rapport 
à l’une de ces quantités, et de voir comment se comportent ces courbes 
lorsque varie l’autre, ne constitue qu’une manière arbitraire d’envi- 
sager le problème, et il est évident que toute trace d’enveloppe doit 
disparaître. 1 iS 

Mais o et pH ne peuvent pas être considérés comme des variables 
indépendantes, au sens mathématique du mot, car l'expérience nous 
impose des lois de répartition. Il existe deux fonctions N(x) et N(eH) 
qui régissent respectivement les distributions spatiale et énergétique 
de l’émission $. À tout maximum présenté par l’une des fonctions de 
répartition pour une valeur A de la variable, correspond un maximum 
d intensité pour le système d’enveloppes, par rapport à l’autre 
variable, obtenu en donnant à la première la valeur À, Mais de toutes 
façons ce système ne saurait être caractérisé avec netteté si la fonction 
considérée est continue. | 


Dans le cas du spectre $, la distribution angulaire est supposée 
constante, l'émission est 1sotrope. 


. Les enveloppes par rapport à pH que nous avions considérées somi 
inobservables. 


+ Fr . A L 
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On sait, par contre, que la courbe de distribution énergétique du 
spectre 5 admet un maximum. Les caustiques par rapport à cette 
valeur et les valeurs voisines sont donc observables : il ne saurait y 


avoir de répartition uniforme hors du cer- 
cle ro. Comme plusieurs systèmes de causti- 
ques sont coupés par un film disposé radia- 
lement, les clichés présenteront des sections 
de bandes successives dans la région r > rs, 
plus ou moins superposées et modifiées par 
l'absorbant placé au contact du film (chap. III, 
S 3, 3°) et les diaphragmes disposés sur le 
parcours. 

La cuve en laiton constituant la cuve à 
vide du spectrographe (2) étant de dimensions 
réduites, de nombreuses trajectoires sont 
arrêtées par les parois, en particulier par le 
couvercle en ce qui concerne celles du plan 
équatorial. Cet effet, montré par J. Thi- 
baud (19), est particulièrement net pour les 
corpuscules émis par des sources éloignées du 
pourtour des pôles (r, de l’ordre de 16 cm.). 


La hauteur libre entre les pièces polaires et le couvercle étant 


h—67 mm. (fig. 33). 


3. Etude des concentrations dans le cas d’un spectre continu. — 
19 Recherche géométrique des concentrations. — Dans le cas d’un 
spectre continu, le nombre de particules de vitesse donnée est propor- 


tionnel à N/6H)doH : 
(IIL,8) dx —=K.N(PH).doH 


le coefficient K étant défini par : 


L ei 
(Lil,g) KP NH do = 9% 


alors 2 
à K LEeTAX 
(HI, r0) di = E N(oH )déH 
et l'intensité totale au point M est : 


2T 


Tr 


ARTE 


où 3C est le nombre des particules émises par la source. 
 L'intensité du rayonnement dû aux particules de cette énergie est 


É Him 8 K da 
(11) I— D N(oH) > deb. 
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Nous prendrons égale à zéro la limite inférieure de l'intégrale, 
‘ c’est-à-dire que nous nous bornerons pour l’instant à des considéra- 
tions purement géométriques, en faisant abstraction de tout mode de 


. ‘ è Us s ; dæ 
détection (a l'exception de la position du détecteur, fixée par a) 
Le problème, comme dans le cas des corpuscules monocinétiques, 
revient à la résolution du système : 


[ ar roÂo rA 
! ro COS à& + cH Hi 
Fo 
ToÂo T'A 


(HI, 12) Ur n/r-(r COS AE D) 


dr 
dr — + do + °H doH 
avec : 
. é ToAs rÂA\? 
rro Sin PE 
or CHA (cos a+ 2 rh) 
niea AT: ToAo rA 
(III, 13) ro PES Time 
ne rdr 
\ 1 CAEN LE |" 
r [r ( o COS æ + pi ) 
| A rA\? 
A /r2— s JUETRE 
NTE V (r dan: 5 
2H ro4o rA 
(HI, 14) récos a+ Cr — 


Î (70A0 — rA}rdr 
1 fe roA r'A\?73/2 
. eHPf: — (noces a+ 25) 


“on résoudre le problème dans son ensemble, il faudrait éliminer 

Fe ES . et 1, et intégrer par rapport à pH. On aurait alors une fone-. 
ion I(r ètr SV] 

se épendant du paramètre 90. Ce calcul n’est évidemment pas 
a e, aussi allons-nous borner cette étude au voisinage de r — 79. 
; OUT aVoir une concentration il faut que T soit infini, il faut donc 
de un point du Na r, les deux dérivées partielles s’annu- 
our une même vale Le 

or ne sa ur de x. Nous savons que pour r rs cette” 
ést pas réalisée et que seuls les points de r — ro vérifient 


re 


la double équation 2’ Di 
100 — = — — Nr 
{ Dies pH — ° PoOUra—oou ar. 


d 1 e , 


î 
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pas concentration de rayonnement : les caustiques monocinétiques, 
aussi bien que les enveloppes par rapport à pH, ne sont plus détecta- 
bles. Nous avons montré que l’intensité n’est pas uniforme hors du 
cercle r4, mais il n’y a pas, physiquement, de concentration. Ces 
résultats sont valables quel que soit +, l'intensité est donc infinie sur 
tout le pourtour du cercle. 

St une source, placée à la distance r, du centre de symétrie du 
champ magnétique, émet un spectre Ê continu, til existe une concen- 
tration du rayonnement en tout point du cercle r = ro. 

Cette concentration résultant des propriétés géométriques du sys- 
tème existe indépendamment de tout détecteur, toutefois on ne peut 
physiquement la concevoir en faisant abstraction de son mode de 
détection. Au phénomène primaire viendront alors s'ajouter des effets 
secondaires, telle que l’influence des absorbants placés au contact du 
film puisque ce dernier est utilisé à l’Institut de Physique atomique 
(film X-Kodak ou Kodirex). L'action du rayonnement sur l’'émulsion 
sortant du cadre de notre étude, nous nous bornerons à préciser le 
rôle des absorbants. 

2° Condulions d'observation. — Auparavant nous devons préciser 
les conditions d'observation de la concentration ; comme elle est due 


Arrétoir 


Fig. 34a. 


'aux trajectoires dont l'angle de tir vérifie sin «—0 deux cas vont se 
présenter : les rayons directs correspondant à a —r (fig. 34a), et les 
‘rayons rétrogrades émis sous l'angle « — 0. 

- a) Si l’on place un film frontal devant S dans le sens de propaga- 
tion des enroulements, il y aura une trace noire intense pour Fr — rs; 
cette trace subsistera lorsqu'on placera un arrêtoir au-dessus de S 
(fig. 34a); par contre, elle disparaîtra avec un arrêtoir inférieur, 
placé juste au voisinage de r = To: 

b) Un film rétrograde enregistrera le phénomène pour 4—0; la 


| 
| 
| 
| 
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trace subsistera avec un arrétoir inférieur (fig. 34b) et disparaîtra 
avec un arrêtoir supérieur placé juste au voisinage de r— ro. 

La trace correspondant aux rayons directs est plus facile à observer 
que celle qui correspond aux rayons rétrogrades, cette dernière n'est 


Fig. 346. 


visible que dans les champs très intenses, là où n'existent que des 
trochoïdes dont la limite supérieure r, rentre dans les dimensions de 
la cuve à vide. 


3° Action des absorbants. — L'intégrale donnant I(r) était de la ; 
forme : k 


PHlim 6 da 
(= f FE (eH) 7 deH. 


2T 


Nous avions adopté zéro comme limite inférieure, en vue de mettre 
en évidence géométriquement les points où I. 

Dès qu'on veut détecter la concentration r—r, par des moyens 
physiques quelconques, se pose le problème de l’absorption du 
rayonnement par les écrans matériels (parois de l'aiguille, filtre placé 
devant le film, et émulsion elle-même). On peut admettre que ceux-ci: 
exercent deux actions différentes sur le phénomène : d’une part, ils 
arrêtent tout corpuscule d'énergie inférieure à celle de la radiation. 
tolérée, et d'autre part, ils sélectionnent le rayonnement restant, sui- 
vant l’angle d'impact. Pour préciser ces actions, il nous faut regarder. 
d’un peu plus près le mécanisme de la formation de la raie r—r9. + 

Considérons une position donnée #, du film sur le pourtour polaire, 


comme le spectre est continu, il existe une radiation qui focalise 
en ©. On a pour une telle radiation : 


(IL, 15) = n.0(r, pH) 
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en se bornant aux rayons directs, d'où : 


[s 


ô(x, oH)— © . 


= 


Faisant abstraction de l’absorbant, c’est-à-dire nous bornant au phé- 
nomène géométrique pur, nous pourrons toujours trouver une valeur 
de n assez grande pour fournir un | pH | compris dans le spectre, 
puisque | à | est une fonction croissante de | bH | . Etant donnée cette 
valeur y, l'équation admettra une infinité de solutions pour n>v. Il 
existe donc toujours une infinité de radiations de oH différents, qui 
viennent focaliser en un point donné du cercle r,, et ceci quelle que 
soit ia position de ce point sur le cercle : [a raie existe sur tout le 
pourtour du cercle. 

Nous reportant à l’étude de la fonction r(x) (chap. Il), pour des 
corpuscules monocinétiques, remarquons que, parmi tous les cas 
étudiés, seuls le 127 et le 7e nous ont montré une focalisation pour 
r —r9, et ces cas correspondaient précisément à #6 — n.û(x, pH). 

Les radiations responsables de la concentration sont donc celles 
pour lesquelles la précession est un diviseur de w,, les autres venant 
brouiller le phénomène. 

Exemple. — Soit le champ obtenu avec des pièces polaires cylin- 
driques, un entrefer E— 2 cm., un courant magnétisant 21 —/4A, la 
source de radium C étant à ro —13,7 cm. La concentration au point 


T . 
%—=— — correspondra aux pH suivants : 
5 2 


| ôn | 1,5708 | 0,7854 | 0,5226 | 0,3927 |0,3142| 0,2618| 0,2244| 0,1954| 0,1745|0,1571— 0 


lon |[l> lim B > lim R|> lim $|> lim £|10 330| 9 030| 8 o4o| 7 250! 6 570] 6 030 0 
Ï 


Entre ces deux solutions, s’intercalent tous les cas successifs étu- 


_diés pour r(a) : La concentration nous apparaît donc globalement 


comme la somme d'une infinité de concentrations élémentaires cor- 
respondant chacune à des corpuscules issus d'une région déterminée 


du spectre Ê. 


Le choix des radiations qui limitent ces raies élémentaires n’est pas 
arbitraire, il faut qu’elles encadrent la racine (bH),, correspondent à 
un cas particulier de r(a), et permettent de retrouver les conditions 
d’observabilité des foyers, telles que nous les avons définies au cha- 
pitre II ($ 2, 2°). Le seul cas possible correspond alors au film tangent 
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à la trajectoire émise sous l'angle a —7, à l'exclusion de la position 
tangente à la caustique (S) d'ordre (n— 1}. | 
Une raie élémentaire sera donc définie var les radiations comprises ! 
à l’intérieur d’un cycle complet de la fonction r(x). Les limites de ces 
raies, dans l’exemple numérique précédent, sont données par le 
tableau : 


n A 5 6 7 8 9 10-| II 12 13 CN 


| (eH}n | 10 330|9 030|8 o4o|7 250|6 570 


6 0305 560/5 170|4 820 


| lim inf | | 10 730] 9 340|8 230|7 340|6 660 


6 190/5 64015 230|4 860 
| 


À partir d’un certain ordre n, la limite supérieure de l’intervalle 
devient inférieure à (bH), ; on est alors dans le domaine des trochoïdes 
« contractées » (| à | << |: |). Nous savons que dans ce domaine 
S,(x) n’est plus détectable au moyen d’un film frontal. L'égalité cor- 
respond à la courbe qui possède, à la fois, son foyer et un point de 
tangence, sur le film : c’est la trochoïde pour laquelle à —e. 

Envisageons maintenant le cas où un filtre absorbant est placé 
devant le film ; le spectre est alors amputé vers les faibles énergies, 
ce qui a pour effet de supprimer un nombre infini de racines à 
l’équation : 


(pH) ]= © 


n 


et l'existence des racines qui subsistent est liée à la condition : 


(II, 16) | SH) | EL | 5H, 9) | 


n 
eH; représentant la radiation d'énergie minima tolérée par l’absor- 
bant. 

Si aucune valeur de nr ne permet à cette double inégalité d’être 
vérifiée, on ne pourra pas détecter la concentration au point avee 
l’absorbant considéré. En général, ces points ne sont pas isolés, 
mais un certain arc du cercle r, jouit de cette propriété. Le cas se 
présente, en particulier, si | ô(pH;) | >= | XPH g) |, il n'y dura 
qu'une région de non-observabilité si le 3° ordre empiète sur le : 

. . 2 = ; +. 
second, autrement dit, si | G(pH;) | KE | à(eHi;mn a) | et, plus généra- 
lement, on peut prévoir l'existence de n zones si : 

n 


Es Lim 9) 1 1 BH) | LÉ S(6Hiim 6) 
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mais de toutes façons, à partir du rang n, la trace est permanente 
sur tout le pourtour des pièces polaires. Elle est donc d'autant plus 


facile à détecter qu’on s'éloigne davantage de S, ce qui est en accord 
avec l'observation. 


Exemple 1. — Dans le champ étudié (E—2 cm., 21—/A, 
lo 13,7 cm.). On trouve, en adoptant | PH 8 | — 11400 comme 
limite supérieure du spectre 8 du RaC, | à(oH,,, g) | —0,3070 radian. 


La raie sera permanente sur tout le pourtour des pôles si : 


| (pH) | —0,1835 soit | oH; | — 6 850 


> qui correspond à un absorbant de 720 mg./cm?. 


: 


ps et 


Pour une épaisseur plus grande, il existera des points où la concen- 
tration n’est pas observable, c'est ainsi que pour : mm. de plomb où 
1 134 mg./cm? on a les résultats suivants : 


| pH; | — 9 230 | A(eH5) | —0,2685 
compris entre les 2/3 et les 3/4 de PHiim g 

de #5 — 0 à 9 ——0,2685. . . Rien 

de 9 — — 0,2685 à co ——0,3670. . . Raiïe détectable 
dev, ——0,36730 à 99—— 0,5370. . . Rien 
de 9 — —0,5370 à p——0,7340.  . . Raie détectable 
de 6 ——0,7340 à 95 ——0,8055. . . Rien 

de 6, —=— 0,8055 à l'infini. . . . . Raie détectable 


« 


La raie est ainsi détectable pour toutes les [ositions du film à 


* partir d’une distance de 11.03 cm. de la suurce, prise sur le cercle. 


Un film muni d’un filtre tolérant (bH ) dans une zone où la détec- 
tion est possible, n’enregistre donc que les raies élémentaires d’ordre 
inférieur, compatibles avec la condition d’existence. Cette action 
conditionne l'intensité et la finesse de la raie détectée. 

L’absorbant agit également, pour des corpuscules de |PH|=>/|pH;}, 
sur les angles d'impact. Soit # cet angle, si / est l'épaisseur du film, 


PARCS. s RS AL PRE 3 ; 
celui-ci agit sur la particule comme une épaisseur / = 7 qui cor 
respond à |oH'| > |pH}|. 

_ Exemple II. — Soit un corpuscule de | PH | — 10000, qui arrive 
sur un film recouvert de : mm. de plomb, sous l’angle | # | —25°,, 
l’absorbant traversé est alors : 

e= — ee ras r me./cm? qui correspond à | pH | —9 800. 
7 cos 250 (a) 
La radiation est encore tolérée. 
Par contre, si | 4 | —450, e'— 1 604 mg./cm?, le corpuscule est 


arrêté. 
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Il existe ainsi, pour chaque pH, un angle w ou angle d'impact 
limite, défini par : 


où etpH) désigne la fonction donnant la portée limite en fonction” 
du bH (Ellis, Chadwick, Rutherford) (21). Dans l'exemple cité plus 
haut on a : cos w—0,8757, | w | —28°92’. | 
_ Lecalcul montre que tant qu'on se borne à étudier les phénomènes 
‘au voisinage du cercle moyen. comme les rayons sont sensiblement 
normaux, et comme les sections des caustiques monocinétiques se 
produisent au voisinage des sommets, on peut négliger cet aspect de 
l’action des absorbants, en se limitant à 7 voisin de rs. 


&. Calcul de la structure de la raie. — Un calcul rigoureux basé 
sur les équations de définition : 
| mao _rA 
To COS æ + CH CE 
V0 — ] L ee dr 
s roAo rA \° 
(I, 17) V7, av m— (ro cos à + CH — à) 


#cH 1: à K 
I(r) = FH]im $ E NH) € deb 


. /0Hi 


Ir) 


n'est pas possible. Pour obte- 
nir la forme de la raie 9030, 
en première approximation, 
nous avons opéré de la façon 
suivante : nous avons déter- 
miné toutes les fonctions r(«) 
correspondant à des pH éche- 
lonnés de | pH | — 8230 à 
9 340, de 25 unités en 25 uni- 
tés. Prenant des intervalles Az 
de 6", et divisant le film en 
intervalles Ar de 0,01 cm, nous 
avons compté sur une cout- 
be r(a) le nombre de points 
d'impact à l’intérieur d’un in- 
tervalle Ar. Ce nombre admet 


œ 

(] 

u 
LOIRET 


&mm 


\ é 5 ùr 
our li = 
P mite Fe lorsque Ax—0, 


Ar—o.Multipliant par le poids 


oo 


RE  — 


13,5 13,6 13,1 138 13,9 


F Fig. 35: 


2 MDN ELLES : 
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statistique N(bH), et faisant la somme pour tous les | H|, pour 
chaque intervalle Ar, nous aurons un ordre de grandeur relatif pour 
la fonction I(r). 11 est d’ailleurs à remarquer que ce procédé de 
calcul, pour grossier qu’il soit, est calqué sur le processus physique, 
et rend mieux compte du mécanisme de formation de la concentra- 
tion, que tout autre procédé analytique. 

Nous avons ainsi obtenu la raie 9 030, dont la largeur Ax prise de 
la moitié de sa hauteur, est de 0,4 mm. (fig. 35). 

Nous définissons ainsi la finesse de la raie, et nous allons étudier 
cette propriété lorsque varient les conditions de l’expérience. 


9. Etude de la finesse de la concentration. — L'étude de la structure 
d’une raie élémentaire par cette méthode met ainsi en évidence les 
deux sortes de concentrations déjà rencontrées pour les corpuscules 
monocinétiques : celles qui sont dues à la présence des caustiques, et 
celles qui traduisent que le cosinus est stationnaire autour de 4 —7#. 

Le calcul montre que la finesse de ces deux types de concentration 
croît avec l'énergie du rayonnement, et décroît avec l’ordre n. Soient. 


en effet, des corpuscules d'énergies correspondant à pH et pH — doH 
6 


C 
cn deH. 
f. 
Les deux branches de la caustique (S) correspondant à 6H — dpH 
ont pour équation (chap. II, $ 1, 1°) : 
do — — 3nKdo? 
dr = + 2rçnKde. 


on a : do —n. 


QU, r8) 


Substituant do il vient : 


270 n f{ où 3/2 
dr + Vas VE ( dy) 

de sorte que les caustiques, bien qu’elles coupent le film au même 
point caractéristique (même valeur de da), s'écartent de plus en plus; 
la finesse décroît donc avec n. L'action de | oH | ne peut se mettre en 
évidence que numériquement, nous l’admettrons comme résultat du 
calcul. 

Ces résultats vont nous permettre de discuter la finesse en fonction, 


des conditions physiques du problème. 


19 En fonction de l'épaisseur du filtre. — Lorsque l'épaisseur de 
l’absorbant croit, les raies élémentaires disparaissent les unes après 
les autres, en commençant par celles qui, de faible | PH | , possèdent 
l’ordre le plus élevé. La finesse de la concentration augmente, d’une 
part parce que n diminue, d'autre part parce que | oH | augmente : 
la raie s'affine lorsque l’absorbant croit. LCA 1 

Lorsque au contraire l'épaisseur diminue, les raies élémentaires 
apparaissent dans l’ordre croissant mais toutes sont constituées par 
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des trochoïdes dilatées. Si elle devient très faible elle laisse filtrer les 
corpuscules pour lesquels | à | << | : | . Nous savons que dans ce cas 
les foyers S,(r) sont inobservables sur les détecteurs frontaux. Il ne 
saurait donc y avoir de raie fine si l’absorbant est trop faible. Dans 
chaque cas, pour des conditions de champ données, il existera un 
absorbant minimum pour arrêter ces trajectoires. in 

20 En fonction du champ magnétique. — Deux facteurs condi= 
tionnent l’action de H, ce sont l'intensité, et le gradient. 

Lorsque le gradient du champ diminue, les trochoïdes se contracs 
tent de plus en plus ; la raie s’élargit. C’est ainsi que la raie finit par 
disparaître lorsque r, s'approche du rayon polaire, là où le gradient 
magnétique disparaît : elle est alors plus épaisse. Ce fait s'explique 
aisément si on remarque que | à | 0 dans cette région, et que non 


seulement l’ordre n croît indéfiniment, mais qu'il y a disparition 
complète des branches (S) des caustiques, qui se réduisent à la source 
elle-même. | 


Par contre, si le gradient augmente (entrefer faible) on doit s'at- 


tendre à observer une raie fine, même lorsque r, est très voisio du 


rayon des pièces polaires, à cause de la décroissance très rapide du! 
champ magnétique, dans ce cas. | 

La finesse varie également avec l'intensité du champ. La précession 
étant une fonction croissante de | eH | est une fonction décroissante 
de rA, puisque nous avons montré que les variations de ces deux fac- 
teurs étaient antagonistes (ce résultat contient d’ailleurs l’action du 
gradient, et celle de l'intensité). Nous pouvons donc dire qu'aug- 
menter l'intensité du courant magnétisant revient à augmenter 
l’ordre nr, donc à diminuer la finesse de chaque raie élémentaire. 


. , . ,+ RP. 
Mais l'augmentation de l'intensité a également une autre conséquence 
intéressante. 
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Lorsque l'intensité du courant magnétisant croît, la précession 
décroît, et, pour une valeur donnée de %, l'ordre croît, 

a) Supposons que l’absorbant soit tel qu'il ne laisse passer que la 
raie élémentaire la plus pénétrante; nous allons préciser les divers 
aspects d’un cliché lorsque l’absorbant augmente de plus en plus 
vers la portée limite du maximum du spectre. 

Prenons notre exemple numérique déjà étudié (21:—4A,E—2cm., 
To —=13,7 cm.). Nous avons montré que la raie élémentaire la plus 
pénétrante était d'ordre 5, et avait son centre à | oH | — 10 330 et 
son début à | pH | — 9340. Il existe, en outre, un début de raie 
d'ordre 4, de 10 730 à 11 4oo, mais dont le centre se trouverait au delà 
de la limite supérieure du spectre; ce début de raie est négligeable, 
car. d'une part, il n’intéresse pas le voisinage immédiat du cercle 
r = ro. et d'autre part, comme la fonction N(bH) est très voisine de 
zéro, il y a probabilité d'émission très faible. 

_ L’absorbant nécessaire pour isoler la raie élémentaire 10 330 est 
1,159 mg./cm° soit 1,02 mm. de plomb, ce qui représente un cos w 
donné pour tous les sH du spectre par : 


10 330 | 10 500 


0,974 0,898 0,854 0,834 0,806 


la raie est pratiquement entière et bien définie. Si l’absorbant croît, 
}la concentration des caustiques s’estompe, et il ne subsiste que la 
concentration « — + lorsque | pH | — 10 330. La raie s’affaiblit et a 
tendance à se déplacer vers r < rçen même temps que sa finesse dimi- 
nue, elle disparaît lorsque | FH | — 10 730, soit pour 1 437 mg./cm?. 
Considérons alors un champ faible, mais tel qu'il n’existe que des 
courbes périodiques, l’équation : | à(eH,) | — Je définit un ordre n 
minimum, correspondant à la radiation la plus pénétrante, compa- 
tible avec l'existence d’une raie fine. Faisons alors varier v,. Tant que 
191 <TÜeHine) |; on à n—1, et la pénétration de la raie 
augmente avec 9, ; puis elle tombe brusquement au moment où l'on 
passe à l’ordre 2, et ainsi de suite, de sorte que pour une position 
donnée de F la pénétration maxima de la raie fine peut varier dans 
de très larges limites, et, en général, elle est différente de celle de la 
limite supérieure du spectre. Même si la pénétration est maxima, une 
légère variation des conditions du champ la ramène en arrière. 
Lorsque l'intensité augmente, l’ordre n augmente également, et 
comme | pH, ; | est très voisin de | bH, | , cette dernière raie sera 
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très voisine de la limite supérieure du spectre Ê, de sorte que, quel 
que soit 9, la pénétration de la raie fine sera toujours très voisine de 
la pénétration maxima du spectre. C’est pourquoi cette propriété 
croît avec l'intensité du champ magnétique. 

Dans des champs magnétiques très intenses, les trochoïdes sont 
pour la plupart (jusqu’à des | pH | assez grands) des trochoïdes 
contractées, où | à | << | : | . Nous savons qu’on n’observe pas de raie 
fine dans ces conditions, et que pour observer une raie correcte il faut 
augmenter l’absorbant, pour ne tolérer que le voisinage immédiat des 
la limite supérieure du spectre. 

L'augmentation de l'intensité du champ magnétique n'est pas 
favorable à l’observabilité d'une ruie fine. 

Considérons alors des conditions de champ détermirées, entrefem 
et intensité du courant magnétisant donnés, et, dans une série d’expé- 
riences, faisons varier le rayon-vecteur r, de la source. L'écartement. 
des caustiques varie avec rs, la finesse devrait donc diminuer, mais 
sa variation antagoniste avec le champ magnétique l'emporte, et {am 
finesse augmente à mesure qu'on s'éloigne du centre des prèces 
polaires. Comme la source n’est jamais ponctuelle, l'épaisseur de l4 
raie sera toujours au moins égale à celle de la source. Nous avons vr 
que, pour 2:— A, E— 2 cm., ro — 13,7 cm., elle n’en diffère que de 
0,4 mm, et pour des r, de l’ordre de 16 cm., la raie aura sa finessen 
maxima. | 


6. Etude des phénomènes dans les champs faibles. — Nous avons 
émis jusqu'ici l'hypothèse que toutes les courbes étaient des 
trochoïdes, ce qui supposait des champs magnétiques suffisamment 
intenses. 
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. Rejetons cette condition et plaçons-nous maintenant dans le cas le 
plus général où trois circonstances peuvent se présenter : 

1° corpuscules mous, ou corpuscules dont toutes les trajectoires 
sont bornées ; 

2° corpuscules d'énergies moyennes possédant un angle limite ; 

3° corpuscules durs, n’admettant que des trajectoires apériodiques. 

Le premier cas à fait l’objet de l'étude précédente, nous savons qu’il 
existe une raie 7, dont nous avons défini les propriétés. 

Le troisième cas intéresse la région de la limite supérieure du 
spectre, les trajectoires ont été étudiées au chapitre premier. La 
fonction à prend alors des valeurs imaginaires, et les systèmes d’enve- 
loppes se réduisent au premier système avec apparition de branches 
infinies (fig. 37). 

Il n’y a donc pas de branche (S). Comme la raie est précisément 
formée par les points singuliers de ces caustiques, leur disparition 
entraîne celle de la concentration. 

Il en est de même de la concentration autour de la trajectoire 
correspondant à a —7, car, si elle est détectable dans le voisinage 
immédiat de la source, son épaisseur Ar augmente dans de larges 
limites dès qu'on s'éloigne; en première approximation, si l’on 
admet que la radiation dont l’énergie constitue la limite supérieure 
du spectre £ n’est pas déviée par le champ magnétique, on trouve 


T 


25 & — = ph s 
Pour 95 — — 7 : Ar — 5 em.et pourto—— Aro. 
“ La concentration sur le ceréle r—=r, n'existe donc pas lorsque 
les conditions du champ sont telles que toutes les trajectoires sont 


apériodiques. 


Fig. 38. 


» Si le produit PH est tel que les corpustules présentent à la fois des 
trajectoires périodiques et des branches infinies, nous savons qu il 
existe une trajectoire asymptote à l'orbite stationnaire et correspon- 
dant à l'angle limite À. Les diverses enveloppes ont alors l’aspect de 
la figure 38. j 
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Il est facile de voir que pour des énergies voisines de celles des 
corpuscules considérés, le phénomène, dans la région du cercle, est 
exactement le même que dans le cas des trochoïdes. 

Il existe donc une raie fine pour les rayons directs. 

Par contre comme la courbe correspondant à l’angle de tir «=—=0 
est apériodique, la concentration n’est pas détectable sur les fiims 
rétrogrades. 

Le phénomène subsistera tant que À #, pour À— 7, c'est-à-dire 
lorsque le cercle r — r, est la trajectoire correspondant au mouvement 
stationnaire, la raie cesse d'exister puisqu'on arrive dans le domaine 
exclusif des trajectoires apériodiques. 

En résumé, l'existence géométrique de la concentration est une 
conséquence directe de la périodicité des trajectoires, elle n’a lien que 
s’il y a des trochoïdes. Le cas où il existe une courbe limite const 
tuant la transition entre les trajectoires totalement apériodiques des 
particules de grande énergie, et les trajectoires totalement périodiques 
des particules de faible énergie, la raie rétrograde disparaîtra lors- 
que les conditions du champ seront telles que À — 0 et la raie directe 

’s’effacera à son tour pour À—7+7. La pénétration maxima de Ja raie 

pour des champs faibles est donc celle de la particule dont l'orbite 
stationnaire a pour rayon r,. Remarquons que la pénétration de la 
raie « rétrograde » est toujours très inférieure à celle de la raie 
« directe ». 


CONCLUSION 


L'étude des trajectoires des particules du spectre 8 émises par une 
source placée, sans collimateur, dans l’entrefer d’un électro-aimant 
où règne un champ magnétique inhomogène à symétrie de révolution, 
nous a donc permis d'arriver aux résultats suivants valables dans le 

plan de symétrie de l’entrefer : 

19 Prévoir l'existence d’une raie intense et fine, permanente sur 
tout le pourtour des pièces polaires, à la hauteur de la source, visible 
sur des films directs ou rétrogrades. | 
_ 29 On peut effacer cette raie sur des films directs par des arrêtoirs. 
inférieurs, placés juste au-dessous de la source, alors qu’elle appa- 
raîtrait, dans ces conditions, sur un film rétrograde. Inversement, la 
raie directe subsiste avec un arrêtoir supérieur alors que la raie 
rétrograde disparaîtrait. 

_30 La raie s’épaissit et disparaît lorsqu'on s’approche du rayon des 
pièces polaires, par contre, elle s’affine de plus en plus à mesure 
qu'on s'éloigne vers la périphérie, : 

4° La pénétration de cette raie varie avec le champ magnétique, 


elle est d'abord égale à e(pH) (Rutherford) (21), puis elle se sature au 
voisinage de la pénétration limite du spectre $. 
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50 L'épaisseur de la raie est égale, en première approximation, à 
celle de la source. Sa finesse augmente avec l’absorbant, donc avec 
l'énergie des corpuscules, et elle décroît avec le champ magnétique. 

6° La raie s'efface sans perdre sa finesse, lorsque le champ magné- 
tique tend vers zéro, sa disparition coïncide avec l’apparition sur ro 
de l’orpite stationnaire de la radiation la plus molle, tolérée par 
l’absorbant. 

7° Pour une radiation donnée, lorsqu'on fait croître l’absorbant, la 
raie subsiste après la disparition des traces situées principalement 
dans la région r > r,, les corpuscules responsables de cette concen- 
tration arrivant normalement à la surface du film photographique. 

Le phénomène de focalisation ainsi mis en évidence est nettement 
différent de celui qui avait été étudié par K. Siegbahn au voisinage 
des orbites stationnaires. Les champs à fort gradient, utilisés à. 
l’Institut de Physique Atomique, ne permettent d’ailleurs pas la foca- 
lisation radiale prévue par cet auteur. 

Signalons enfin que les résultats expérimentaux obtenus par 
M. J. Thibaud justifient les prévisions théoriques. 
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SOMMAIRE. — Le but de ce travail a été l’établissement des schémas 


de niveau de quelques noyaux (;iSe et Tec formés respectivement par les 
réactions : 
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en déterminant les énergies et intensités relatives des spectres À et des 
rayons y émis dans ces désintégrations. Pour cela on a construit un specz 
tromètre à focalisation semi-circulaire muni de deux compteurs en coïn= 
cidence. : 

Après avoir rappelé les principales données théoriques relatives aux 
spectres 8 et aux rayonnements y et leur utilisation pour interpréter les 
données expérimentales, on cite les différents types de spectromètres en 
service ; on décrit ensuite en détail l’appareil qui a été utilisé dans ce 
travail et les compteurs munis de fenêtres minces dont on a étudié lab: 
sorption et la diffusion ; on détermine par une méthode graphique l'angle 
solide utilisable et le pouvoir de résolution du spectromètre et l’on 
mesure expérimentalement cette dernière grandeur. 

On rappelle des travaux relatifs à la désintégration de As et indique 
sa préparation en soureée mince de grande intensité. Le spectre £ d'énergie 
maxima 3,15 To,03 MeV est décomposable en quatre spectres partiels 
d'énergie maxima 3,15, 2,57, 1,5, 0,4 MeV. Les énergies des rayons à 
émis sont, d’après leurs électrons secondaires Compton et photoélectriques 
de 1,25 et 0,56 MeV. On n’a pu mettre en évidence l'émission d’électront 
positifs et le rapport B+/f— est inférieur à 5 0/00. On donne un schéma di 
niveau pour 35Se. 

Dans l'étude de Mo en équilibre avec Te on a mis en évidence de: 
photons de 745, 780 et 850 KeV et indiqué un ordre de grandeur de leu 
intensité relative; le spectre $ émis par ‘Mo a une énergie maxima à 
1250 Ÿ 0,015 KeV et est sûrement complexe. #TcX revient à son état fon 
damental par émission d’un photon de 139 + 1 KeV partiellement con 


. Le « . 
verti (ou Cat 1e Us 10) ; on discute les différentes possibilités d 
L 


schéma de niveaux de Te. 
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Un désaccord nous est apparu entre notre valeur expérimentale et la 
valeur théorique du rapport des sections efficaces d’effet photoélectrique 
dans les couches K et L pour un y de 140 KeV. 


INTRODUCTION 


L'étude des schémas de niveaux des noyaux d’atomes, bien qu’ayant 
donné lieu à un très grand nombre de travaux, est loin d’être achevée. 
C'est en 1933 que Eïlis et Mott (1) formulèrent l'hypothèse suivante : 
un noyau SN se désintégrant par émission B peut donner naissance à 
un noyau 7441N dans un état fondamental ou dans différents états 
excités (N+) d'énergie d’excitation E4, E:... Le spectre continu 
observé est la résultante des spectres continus partiels ayant pour 
évergie maximum la différence d'énergie entre le noyau initial et les 
noyaux excités formés, le retour à l’état fondamental se fait par 
l'émission de rayonnement y. Depuis la découverte de la radioactivité 
artificielle, le nombre d'éléments radioactifs connus n’a cessé d’aug- 
menter apportant des preuves nouvelles à cette hypothèse. Mais les 
cas pour lesquels les schémas de niveau peuvent être considérés 

. comme déterminés de façon presque certaine ne forment qu'une mino- 
rité et la difficulté d'obtenir des résultats précis dans ce domaine 
retarde d’autant l’établissement des bases expérimentales d’une 
“théorie générale de la constitution des noyaux d’atomes. 

Deux méthodes principales ont été suivies jusqu’à présent : la 
première s'appuie sur le fait que lors du bombardement d’un noyau 
par des particules («, protons, neutrons) ou des photons, on observe 

des résonances dans le phénomène de capture correspondant à la 
formation d'un noyau dans un état excité; on a ainsi commencé à 
établir les schémas des tout premiers éléments de la classification 
_ périodique. 
La seconde est l’étude des rayonnements émis par les corps radio- 
actifs : spectre B et photons y; on cherche à déterminer leur nature, 
leur énergie et leur intensité et les relations entre les différents 
rayonnements, C’est cette dernière méthode que nous avons utilisée à 
l’aide d’un spectromètre magnétique à focalisation semi-circulaire 
construit à cette intention. 

Dans ce travail nous montrerons tout d’abord comment on applique 
les données théoriques ou semi-théoriques à l'étude des résultats 
expérimentaux. Nous citerons les principaux types d'appareils en 
insistant plutôt sur leur condition d’émploi que sur le principe de 
leur construction. Nous décrirons en détail le spectromètre que nous 
avons réalisé et étudierons ses caractéristiques ; enfin nous applique- 
rons cette méthode à l'étude des rayonnements émis par 5ÿAs d’une 


. . 9 
part, par Mo d'autre part, suivi de gTc*. 
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PREMIÈRE PARTIE 


CÉNÉRALITÉS SUR L'ÉTUDE DES SCHÉMAS DE NIVEAU 


CHAPITRE PREMIER 


LES DONNÉES THÉORIQUES ET LEUR UTILISATION 


Considérons un noyau ZN qui se désintègre par radioactivité f=: 


a— 
2N + ZzHN 
par radioactivité P+ ou capture K : 


RL 
je 


2N 5 zaN 


le niveau final est en général excité. 
Le schéma de niveau du corps obtenu peut se représenter suivant 
la figure 1 où l'énergie est” 
E portée en ordonnée, le niveau 
a le plus bas étant pris comme» 
origine des énergies; £4, Bas 
8, sont des spectres simples de 
rayons Ê qui ont respective-, 
ment comme énergie maxi- 
E mum Ê;-E;, E,-E,, E,-E; ; T4 
Ye, Vas Ya. Ye, Ye étant les rayon 
nements émis lors du retour 
du noyau N’' à son état fouda- 


Æ mental. Chaque état excité est 
2 caractérisé par son énergies 
E son spin, sa parité. 


Lors de l’étude d’un she al 
de niveau il faudra déterminer 
l'énergie maximum des spec- 
O tres B, leur forme, leur inten- 
Fig. 1. — Schémas de niveau. sité relative, l'énergie des Vo, 
leur nature (ordre de multipo= 
larité), leur intensité. 


DÉSINTÉGRATION B. ‘Très tôt dans l’étude de la radioactivité, on 
établit que ane corps émeltaient des électrons ayant toutes les 


\ 
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énergies depuis une valeur voisine de o jusqu’à une limite maximum 
caractéristique de la désintégration. On représente habituellement 
ces spectres en donnant le nombre d'électrons émis avec une énergie 
comprise entre W et W + dW en fonction de W. Une autre représen- 
tation, aussi très fréquente, est basée sur le fait qu’un électron placé 
dans un milieu d’induction uniforme B gauss, normale à sa vitesse, 
décrit une trajectoire circulaire de rayon p cm., Bo étant proportionnel 
à la quantité de mouvement de l’électron : 


mV Ù 
Bo (1). 


Ou donne alors le nombre d'électrons de quantité de mouvement Be 
en fonction de Bo. 

a) Rappel théorique de la radioactivité 8. — L'émission, lors de 
la désintégration 8, d'électrons ayant un spectre continu d'énergie ne 
pouvait s'expliquer, si l’on ne voulait abandonner le principe de la 
conservation de l’énergie, qu’en admettant l’émission simultanée 
d'une autre particule, le neutrino, n'ayant pas de charge, sans doute 
pas de moment magnétique et une masse très faible ou nulle ; toutes 
les tentatives pour mettre en évidence directement l’existence du 
neutrino ont échoué. 

La radioactivité 8 se schématiserait alors ainsi : 


Ï) radioactivité £+ : proton —> neutron + et + neutrino 
Il) radioactivité — : neutron — proton + e- + antineutrino 


C’est avec ces hypothèses comme base que Fermi établit sa théorie(2)} 
dont le succès est encore maintenant le meilleur argument en faveur 
: de l’existence du neutrino. 
Certaines modifications ou compléments ont été par la suite apportés 
à la théorie de Fermi; Konopinski (3) a fait une mise au point sur 
l’ensemble de la question ; reprenant les notations de cet auteur nous 
ne rappellerons ici que les points nécessaires à la suite de ce travail. 
. Si H est le terme perturbateur ajouté à l’hamiltonien du système, 
initial qui représente les transformations I et II, la probabilité E par 
unité de temps pour l'émission d’un électron ayant une énergie 
comprise entre W et W + dW est : 


D Paw—(%)|H/pW(W— WyaW. 


 G constante d'interaction entre les nucléons et le champ électron 
neutrino. 


() On continue habituellement à écrire Hp, H étant mesuré en gauss, 
alors qu’il a été spécifié dans les derniers congrès et en particulier à Oslo 
que H restait le symbole de lunité de champ magnétique mesuré en 

ærstedts, différente de l’unité d’induction, le gauss de symbole B. 
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p quantité de mouvement de l’électron émis. 

W, énergie maximum libérée dans la désintégration. 

Tout au long de cet exposé, W représentera l'énergie totale des 
particules y compris leur éner gie au repos, mesurée en prenantcomme 
unité MC? (masse de Véléctron au repos). Les quantités de mouvement 
sont mesurées en prenant mc comme unité; dans un tel système 
l'énergie et la quantité de mouvement d’une particule sont liées par 
la ation È 


p=(W?— 1}. 


La vie moyenne 7 de la désintégration est donnée par : 


où le temps est en unités — . 
mc 


En se basant sur le critère d’invariance relativiste, Ferm: a pu 
montrer que l'opérateur intervenant dans l’hamiltonien H se rédu 
sait à cinq formes, toute combinaison linéaire de ces cinq formes 
remplissant aussi les conditions requises. 

Par analogie avec le champ électromagnétique, Fermi choisitila 
forme vecteur polaire. Par la suite, Gamow et Teller (4) furent 


‘amenés à préférer l'opérateur pseudo- -vectoriel. Nous verrons, les 


règles de sélections différentes qu’entraîne chacun de ces choix. 
Les expressions possibles pour H peuvent se mettre sous une forme 
comprenant un terme principal, les termes du second ordre étant 


alors en principe environ 1/100 de celui-ci; en ne tenant compte que 


du premier terme que nous écrirons 


ï. È la quantité | H |? prend 


alors la forme : 


| HP—F(Z, w| f l 


F(Z,W) __ HepR Ps 2er2ZW/P | Ts + iaZWip) P r+s 
| {as + rj [2 ES 
S—=\/1— a?7°. | 
Z nombre atomique de l'élément formé que l’on prendra > o pour 
une émission Ê—, négatif dans le cas contraire. 
R rayon du noyau formé, R= r,A15, r,— 3,68.10—,. 
« constante de structure fine — 1/137. 
l sont les fonctions hypergéométriques confluentes. 
Avec cette valeur de | H |: 


Pa = TE rez, prove rar. 
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Dans le cas de Fermi, l'élément de matrice qui intervient dans 
l'intégrale est 1, et « dans le cas de Gamow-Teller ; les différents 
opérateurs agissant sur les fonctions d'onde du noyau entraînent pour 
celui-ci un changement de ses propriétés (spin, parité). 

Lorsque le terme principal existe, la transition est dite permise, 
s1l s’annule il faudra tenir compte dans l’élément de matrice du 
terme suivant; la probabilité de transition est alors plus faible, la 
transition est dite interdite (interdiction du premier, deuxième, 
troisième, etc., ordre suivant le premier terme non nul de l'élément 


de matrice). 


Nous réunissons dans un tableau les règles de sélection qui s’ap- 
pliquent aux noyaux, suivant le degré d'interdiction des transitions 
dans le cas de Fermi et dans celui de Gamow-Teller. 


Fermi 


ES 


Gamow-Teller 
mm, 


AJ Changement KF Changement 
de parité de parité 
Permis o non ONE non 
sauf 0 —+ 0 
reintéc arte, OM=EXT oui 0) oui 
sauf o —+ 0 ONSENT oui 
sauf 0 —> 0 ! 
DIESEL ISERE oul 
sauf o — 0 
1<—>0 1/2 — 1/2 
aMoisunterdité.|. 2 1 =Eya non “2 non 
sauf T1 <—+> 0 Ha at 3 non 
PE non sauf O0 <—+ 2 
0 — 0 non 
| | 


Dans le cas des transitions interdites la forme du terme | H 


? peut 


s'écrire en fonction du térme correspondant des transitions permises 


à l’aide d’un coefficient C : 


(D) 


[HP = F(Z, W) 


2 
ec 


C a été calculé pour les différents degrés d'interdiction et les diffé- 
rents éléments de matrice qui peuvent intervenir, en particulier par 


Uhlenbeck et Konopinski (9) et par Marshak (6). 
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On peut remarquer que si l’on définit.f par la formule (HI) : 
(LI) FA Wo)= |" dWpW(Wo— WYF(Z, W), 


t étant la période de la désintégration 8 d'énergie maximum W,: 


fi=K| f 


où C'est le terme correctif des transitions interdites déterminé par (NH); 
s’il n’y avait dans chaque cas qu’un choix possible de l'élément de 
matrice et du terme C, le produit devrait être constant pour un degré 
d'interdiction donné; pour le moins dans l’état actuel du problème 
le produit.ff doit faire apparaître des discontinuités nettes lorsqu'on 
passe d’un degré d’interdiction au suivant. C’est à ce fait que peus 
vent se rattacher les droites de Sargent : si l’on porte le logarithme 
de À (x constante de désintégration) en fonction du logarithme de 
l'énergie maxima du spectre 8 émis pour différents corps radioactifs, 
les points se placent aux environs de familles de droites, sensible- 
ment parallèles, dont chacune peut se rattacher à un certain changez 
ment de spin ou de parité. | 

IL faut noter que pour des électrons émis avec une faible énergie, 
l'influence perturbatrice des électrons périphériques se fait sentir: 
c'est pour tenir compte de cet effet qu'un terme correctif a été intro- 
duit par Longmuir et Brown (7). !, 5 

Si un noyau se désintègre suivant le schéma indiqué figure 1 en 


2 
C 


& 


émettant plusieurs groupes de rayons £, la théorie précédente s'ap- 


plique à chacune des désintégrations qui possèdent une vie moyenne. 
donnée par : 


, 


L— f'epaw 


où PdW est la valeur de la probabilité généralisée au cas des transi- 
tions interdites. 

b) Etude expérimentale de la radioactivité 8. — Il y a encore 
10 aus les désintégrations par émission B étaieut connues surtout par 
leur période et l'énergie maxima des spectres, la forme de ceux-ci 
n'était déterminée de façon précise que dans un nombre de cas très 
restreint. On a pu dès ce moment classer les corps d’après la valeur du 
produit ft défini au paragraphe précédent, les résultats varient pour 
un même degré d'interdiction, croissanten même temps que le numéro 
atomique de l'élément qui se désintègre. D’après le tableau donné 


par Konopinski (3) nous pouvons résumer ainsi les ordres de gran- 
deur de ce produit. 
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CCCCCEEEEEEEE-—-—_— ————]—]—]—]—]— —— 
Trausition , 
Permise  |rfois interditel2 fois interdite > a fois 
> | 


kg 


10ÿ à 10° 10 à 10° 510! 
106 a 107 105 à 10° 


107 à 108 


On remarque bien le facteur 100 prévu théoriquement lorsqu’on 
passe d’un degré d'interdiction au suivant pour des numéros ato- 
miques de même grandeur. 

La comparaison de l’expérience avec la théorie se fait en utilisant 

la remarque suivante de Kurie, Richardson et Paxton (8) : si l’on 
porte en fonction de W la quantité (N/PWF)'/ où N est le nombre 
d'électrons émis par intervalle d'énergie, on obtient d’après la for- 
mule (1) une droite que coupe l’axe des abscisses pour la valeur W, 
de W. On détermine alors W, avec précision par extrapolation d’une 
droite passant par plusieurs points qu’il est facile de mesurer alors 
que la limite maximum d’un spectre Ê ne peut être obtenue directe- 
ment avec précision en raison du faible nombre de particules émises 
au voisinage de cette limite. 
» Un certain désaccord des résultats expérimentaux avec la théorie 
avait conduit Konopinski et Uhlenbeck à modifier la formule donnée 
‘par Fermi en faisant intervenir le terme (W,— W) à la quatrième 
puissance ; on obtenait une droite en portant (N/PWF)/{ en fonction 
de W. Des mesures plus précises ont amené à écarter cette modifica- 
tion, la théorie de Fermi plus justifiée se trouvant aussi en meilleur 
accord avec les derniers résultats. 

Dans le cas de transitions permises étudiées avec beaucoup de 
soin (5S, 51Cu, 5*Cu, etc.) un désaccord semblait subsister pour les 
basses énergies, l'expérience indiquant un excès d'électrons par rap- 
port aux résultats théoriques; mais en diminuant l’épaisseur des 
sources utilisées et celle de leur support, c'est-à-dire en réduisant 
les effets de réflexion sur le support et l’absorption des électrons 
dans la source elle-même, le désaccord se produisait pour des éner- 
gies de plus en plus basses. En tenant compte de l'effet d'écran 
signalé précédemment, en éliminant les charges possibles du support 
de source rendu conducteur, alors qu’on avait l'habitude d'utiliser 
des supports isolants, les derniers résultats obtenus semblent se rap- 
procher de plus en plus des valeurs théoriques (9), (10). Geci montre 
l'importance des sources radioactives très minces pour l'étude des 
spectres B aux basses énergies. 

Si l’on trace les droites de Kurie pour une transition classée comme 
interdite d'après les valeurs de ft, on observe que dans un grand 
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nombre de cas les points expérimentaux se placent exactement sur la 
droite, le spectre de *’P deux fois interdit en est un des exemples les 
plus caractéristiques. Dans d’autres cas, l’écart est très net et ceci à 
partir de l'énergie maximum W, (RaË); plusieurs spectres étudiés 
récemment (11), (12), (13), ete. Sr, Sr, °Y, 2Y s'interprètent très, 
bien si on leur applique les formules données dans le cas d’une inters 
diction du premier ordre et les interactions de Gamow Teller. 
L'utilisation de la droite de Kurie pour déterminer l'énergie 


Woa Woz Vo w 


Fig. 2. — Décomposition d’un spectre complexe en spectres simples NW 
par la méthode de la droite de Kurie. 


maxima d’un spectre n’est rigoureuse que pour une désintégration B 
répondant à une transition permise; cependant étant donné qu'elle 
apparaît pour un grand nombre de spectres interdits et que l'on ne 
possède pas de moyens directs de décomposer un spectre complexe 
en spectres partiels, elle est très fréquemment utilisée dans ce cas. 

51 N est le nombre expérimental d'électrons par unité d'énergie, 
suivant la méthode indiquée on porte (N/PWF)/Z en fonction de Ws 
supposons la courbe obtenue représentée figure 2, ceci permet dé 
tracer une droite passant par les points d'énergie les plus élevés: 
d’où l’on obtient la valeur précise de Wi, énergie maxima du spectre 
de plus grande énergie ; on peut alors à partir de Wu, recalculer le 
spectre simple qui aurait cette énergie maximum ; en le soustrayant 
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du Spectre complexe obtenu expérimentalement on peut essayer de 
poursuivre par la même méthode la décomposition du spectre res- 
tant ; on obtient ainsi les valeurs Ws, Wys des énergies maxima des 
désintégrations partielles. La précision des résultats diminue quand 
le nombre de spectres soustraits augmente. D'après la surface des 
spectres composants on peut déduire leur intensité relative [,, L, etc. 

La valeur de # à utiliser dans le calcul de /# est donnée dans 
chaque cas par l'inverse de la constante de désintégration relative à 
la transition considérée. Appelons : 


I I 
4 ‘ h=S BTS 
: I I I 
d’où : == — + —- 
‘ t FAR 
Ds 
SANT 


{ étant la période de décroissance observée pour le corps radioactif 


RAYONNEMENTS y. — Reprenons le schéma de la figure 1; après la 
désintégration B de ZN, le noyau résiduel peut être dans un état 
excité ; il passe à l’état fondamental ou à un état d’excitation inter- 
médiaire par d'émission d’un ou plusieurs quanta qui peuvent suivre 
immédiatement l'émission 8 ou être différés ; dans le deuxième cas, 
le niveau excité de N'est métastable et présente une période propre 
de désintégration : N’+ et N’ présentent le phénomène d’isomérie 
nucléaire. Le développement récent des techniques de coïncidences 
retardées a permis de mesurer des intervalles de temps de l’ordre 
de 107° seconde séparant une émission £ d’une émission y et l’on est 
amené à considérer que l’on pourrait avec un perfectionnement voulu 
des techniques mettre en évidence des périodes d'états métastables 
allant de plusieurs années à 10—!*° seconde; 1l n'y aurait plus alors de 
différence fondamentale entre l'émission y instantanée et ce type 
d’isomérie nucléaire. 

* Une étude générale de l’isomérie nucléaire a été donnée par Ber- 
thelot dans sa Thèse (14) et par Segréet Helmholz (15). Ici aussi nous 
ne rappellerons que les propriétés des rayonnements y nécessaires à 
la compréhension de ce travail. 

. a) Données théoriques sur les rayonnements y. — Lorsque l’on 
veut étudier l'interaction électromagnétique entre un électron et un 
noyau, on utilise les potentiels vecteur et scalaire créés par ce noyau 
au voisinage de l’électron. On peut développer le champ en série 
d’harmoniques sphériques dans un ‘système de référence dont le 
hoyau est l’origine. Si l’on se place à un point de vue strictement 
classique, chaque terme de ce développement correspond à un mul- 
tipôle électrique ou magnétique. Du point de vue quantique les termes 


+ rats 


LA 


il Ait 
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successifs de la série représentent des-photons caractérisés par leur 
moment angulaire. Par analogie avec les expressions classiques on 
dira qu’un photon de moment orbital / correspond à un rayonnement 
>! polaire électrique ou 2!+! polaire magnétique. Si J et J'° sont les 
moments totaux des noyaux initial et final J, J'et / sont liés par les 
inégalités suivantes : 


LT N'RRRRRENT, 


Parmi toutes les valeurs possibles, la plus petite | J—J" | que nous 
appellerons L est aussi la plus probable, l’intensité des raies Y 
décroissant en progression géométrique quand l’ordre de multiplicité 
croît en progression arithmétique. 

Nous résumons dans le tableau III les relations entre les propriétés 
des quanta et celles des niveaux entre lesquels ils sont émis (16). 


Tagzeau Ili 


Changement de parité Lpair Limpair 
: 2L électrique 2L+1 électrique || 
PRES FE CAR A0 L+1 st L éti 
2k+1 magnétique 2. magnetique 
; 2L+1 électrique 2L électrique 
Impair . : | 2L magnétique aL+1 magnétique 
| 


Deux phénomènes permettent d’atteindre ces ordres de polarité s 

la conversion interne et l’isomérie nucléaire. a 
_ Ondit qu’il y a conversion interne lorsque l'énergie Av entre deux 
niveaux d’un noyau au lieu d’être émise sous forme d’un photon est 
transférée directement à un électron périphérique (K, L, M) qui est 
alors arraché de l'atome et emporte une énergie Av — Ex, y —E,, ete, 
si Ex, EL sont les énergies de liaison des électrons sur les cou= 
ches K, L, etc. Le réarrangement des couches périphériques se fait 
avec émission de rayons X (raies K...) et d'électrons Auger. Si N, et Ne 


sont respectivement le nombre de photons et d'électrons de conver- 
sion, on définit le coefficient de conversion interne a— Ne ; ce rapport 
est quelquefois appelé rapport d'embranchement. Auparavant on 
ss : N 
définissait « par le rapport WIN nombre d'électrons de conversion 
Y 


émis par transition, assimilant la conversion interne à un processus 
, L . . 
d'effet photoélectrique interne. 


i 
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NN, an | 
NN etc., sont les coefficients de conversion relatifs aux diffé- 


i l 


rentes couches. 

Les coefficients de conversion ont été calculés dans le cas non rela- 
tiviste (Z<C4o, hv < mc?) par Hebb et Uhlenbeck (17) pour la 
couche K et des ordres de polarité électrique peu élevés ; Dancoff et 
Morrison (16) ont étendu les calculs à des ordres de polarité plus 
grands, ils ont aussi indiqué une formule simplifiée pour le cas rela- 
tiviste et Z<Z 30. Hebb et Nelson (18) ont donné des formules non 
relativistes pour la couche L et ont publié des tableaux numériques 
permettant le calcul des coefficients de conversion pour les couches K 


. - 2 
et L ainsi que des courbes montrant le rapport en fonction de? : 
; L V 


Le tableau a été rendu plus directement utilisable par les courbes 
données par Berthelot (14). Drell (19) a calculé le coefficient de 
conversion interne magnétique pour la couche K montrant que son 
importance par rapport au coefficient électrique, surtout pour des 
photons de faible énergie, est plus grande que ce que l'on croyait; 
pour la couche L l'effet magnétique intervient très peu devant l'effet 
électrique. | 

Tout dernièrement (20) les calculs numériques relativistes des 
coefficients de conversion interne électrique et magnétique ont été 
faits pour : 

10 L ZK 96 
0,19 hv< 2 MeV 
15 


‘pour les couches K et les trois sous-couches L. Les résultats dans 

certains cas (Z et / élevés) sont en désaccord dans le rapport de 3 à 1 

et même davantage avec les résultats des calculs non relativistes. 
Fralli et Lowen (21) ont calculé par une méthode approchée le 


rapport T pour les ordres de multipolarité magnétique et ont tracé 


Û , Z? 
les courbes donnant ce rapport en fonction de pour des valeurs de / 


de 1 à 5. Mais étant donné l’écart signalé par Rose et collaborateurs 
entre les valeurs numériques calculées exactement et celles détermi- 
nées par une méthode approchée, les auteurs ne peuvent indiquer la. 
précision de leurs résultats. 

Von Weizsäcker (22) a le premier attribué la métastabilité d’un 
état excité lors de l’isomérie nucléaire à une différence de moment 
angulaire élevée entre ce niveau et le niveau fondamental entraïnant 
une interdiction plus ou moins forte de la transition. On peut alors 
établir uu rapport entre la période de la transition isomérique et 
l’ordre de polarité du rayonnement. De nombreuses théories ont été 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Juillet-Août 195). 43 


r 
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faites, la plus satisfaisante semble être celle basée sur le modèle de la” 
goutte liquide. Berthelot a donné une classification emprrique des cas 
d’isomérie où il porte le logarithme de la période en fonction de 
l’énergie : les points se groupent aux environs de familles de droite 
qui correspondraient à des changements de spin ou de parité. 

A défaut de modèle nucléaire précis une formule générale permet 
de caleuler approximativement la constante radioactive de ia tran- 
sition : 


logio À, — 20,3 — 2 logs (1. 3... (2Â— 1) 
—(aA + r)(1,3— logio E) — 2A(0,84 — + log:sA): 


E énergie du y en MeV, À masse du noyau, À est en s—!, A est l'ordre 
de multipolarité dans le cas d’un multipôle électrique, À — {+ : pour 
un multipôle magnétique, X, est la probabilité d'émission du photon, 
c'est-à-dire que dans le cas d’une conversion imterne }, est défini par 
À À, + À, où À est la probabilité totale d'émission, }, est la proba= 
bilité d'émission d’un électron. | 
b) Etude expérimentale des rayons Y et des électrons de conver- 
sion. — Les électrons de conversion interne peuvent être mis en évi- 
dence directement : ils donnent des raies d'énergie bien déterminée” 
(hv— Ex, hv — E,;) se détachant sur le fond continu du spectre & : ils 
permettent de mesurer avec précision l’énergie du photon correspon- 
dant. De plus, comme Hebb et Nelson l’ont signalé, le décompte des! 
électrons des raies K et L est relativement facile, on peut alors obtenir 


Ne 
l'ordre de polarité de la transition d’après le rapport ue . Les électrons 
x | 


de conversion ont en général des énergies faibles ce qui rend néces- 
saire aussf ici l'emploi de sources et de supports très minces et rendus: 
conducteurs : une source épaisse entraînant un ralentissement des 
électrons dans la source elle-même, on aurait üne mauvaise séparas 
tion des raies d'énergie Av— Ex, v—E, et à plus forteraison ky—E,,. 

Les photons ne peuvent se mettre en évidence que par les électrons 


secondaires projetés lors de leur absorption dans la matière : trois: 


effets entrent en jeu, la matérialisation, l’effet Compton, l'effet photo: 
électrique ; un rappel des différentes formules utilisables et de leur 
valeur relative a été donné par Kaban (23). Dans tous les cas, l’étude’ 
des y demande des sources plus intenses que pour les spectres ÿ mais 
qui peuvent être bien plus épaisses. 

Le phénomène de matérialisation a lieu pour des photons d'énergie 


hy > 2mc?; les électrons positifs et négatifs emportent chacun sen- 


ŒL ] < ; . AV — 2mc° É . 
siblement la même énergie —— . Cet effet est faible pour des + 


de moins de 2 à 3 MeV, il permet pourtant de déterminer avec préci- 
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sion l'énergie du quantum si l’on peut mesurer l'énergie des électrons 
de signe contraire émis simultanément. 

L'effet Compton est prépondérant pour des y de 0,2 à quelques MeV, 
les électrons secondaires présentent toutes les énergies entre o et une 
énergie maximum : 
2a hv \ Av 
7 1+93œ - A A Re 


Réciproquement l'énergie des photons est donnée en fonction de 
l'énergie maxima E, des électrons Compton par : 


BE (à PE) 


- Le procédé habituellement utilisé (24), (25) consiste à enfermer la: 
source dans une capsule dont les parois absorbent tous les électrons 
émis par le corps radioactif ; les photons arrachent des électrons 
secondaires dont on détermine l'énergie maxima ; on peut obtenir un 
étalonnage de l'intensité relative des raies y d'énergies différentes 
d’après l'intensité des spectres d’électrons Compton qu’elles donnent 
dans une capsule déterminée, par comparaison avec des éléments 
radioactifs possédant au moins deux raies y d'énergie et d'intensité 
bien connues. 

L'effet photoélectrique, surtout important aux basses énergies 
(au-dessous de 0,2 MeV), permet une détermination très précise de 
l'énergie des y. Si un photon Av tombe sur un radiateur de très faible 
épaisseur, il extrait des groupes d'électrons monocinétiques d’éner- 
gies données par Av — Ex, Av— Er... Ex, Er, etc., sont les énergies 
de liaison des électrons K, L, etc., pour le radiateur. Le nombre 
d'électrons photoélectriques extraïts décroît quand on passe de la 
couche K à la couche L, M, etc., ox et 6, étant les nombres de photo- 


ç 
‘électrons provenant des couches K et L le rapport — a été évalué à 1/4 


K 


ou 1/5 dans le cas relativiste où Av > mc? (26) et est de l'ordre de 
13 0/0 pour des énergies de 100 keV et un diffuseur de plomb. 

En fait les raies obtenues ont une certaine largeur car les électrons 
sont ralentis dans l'épaisseur du diffuseur et d'autant plus qu’ils sont 

lus mous. 

L'effet photoélectrique augmentant très rapidement avec le nombre 
atomique du diffuseur (il est sensiblement proportionnel à Z5) il est 
préférable de prendre des diffuseurs tels que U, Pb, Au, mais leur 
épaisseur doit être très faible. Lorsqu'il y a plusieurs raies y et que 
l'on ne peut affirmer qu'une raie provient de l'effet photoélectrique 
d’un y d'énergie Av, dans la couche K ou d’un y d'énergie Avs dans la 
couche L, l'emploi de plusieurs diffuseurs permet de lever le doute. 

Pour un dispositif géométrique donné et un diffuseur suffisamment 
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mince, le nombre d’électrons émis est sensiblement proportionnel au 
coefficient d'absorption photcélectrique correspondant à l'énergie du 
photon. Ceci permet une comparaison de l'intensité des raies Y 
d’après l'intensité des raies photoélectriques. 


CHAPITRE II 


LES PRINCIPAUX TYPES D'APPAREILS 


Les méthodes d’étude des rayonnements £ et y sont extrêmement 
nombreuses ; nous citerons seulement ici les techniques qui permet 
tent de déterminer la forme des spectres $ : chambre Wilson ét 
spectromètres magnétiques ; et nous nous attacherons surtout à mon: 
trer leurs avantages respectifs et leur domaine d'utilisation. 


4. Chambre Wilson. — Le principe de la chambre à détente est bien 
connu et point n’est besoin de le rappeler. Les trajectoires de brouil= 


061 80 ES rec es PU ENT 
103 gauss cm 
Fig. 3. — Etude d’un spectre à la chambre Wilson. 


Jard se font le plus souvent dans l’air, quelquefois dans l'hydrogène, - 
l’hélium ou l’argon, à une pression qui va de la pression sims | 
rique à quelques centimètres de Hg pour des électrons de très faible 

énergie; on effectue les mesures en présence d’un champ magnétique 
(quelques centaines d’œrstedts habituellement). En comptant le 
nombre de trajectoires qui ont un rayon de courbure compris entre p 
et p + Ap on construit la courbe donnant la forme du spectre du corps 
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étudié. Mais l’imprécision de la mesure de p qui entraîne des valeurs 
de Ap élevées rend difficile l’étude exacte de cette forme surtout pour 
des spectres complexes. La figure 3 (spectre de Mg de période 
11,6 secondes obtenu par White et collaborateurs (27)) est un exemple 
des résultats obtenus. 
Pour avoir un spectre avec une précision suffisante, il faut un très 
. grand nombre de trajectoires, une mesure soignée des rayons dé 
courbure, ce qui exige un long travail de dépouillement qui reste 
toujours subjectif, d'autre part les électrons se trouvent ralentis dans 
l’atmosphère gazeuse de la chambre ; on observe une déformation du 
spectre, le nombre d'électrons de faible énergie étant augmenté. 
Cependant la chambre Wilson présente des avantages pour 
l'étude des corps à très courte période ou que l’on ne peut obtenir 
qu'avec une faible activité spécifique : elle permet à chaque détente de 
tenir compte de toutes les trajectoires visibles, quelle que soit leur 
énergie, pour l’établissement de la forme du spectre Ê ; d’autre part, 
avec une source placée à l’intérieur de la chambre, l'angle solide 
utilisable est grand. 


2. Techniques spectrométriques. — Depuis le premier spectromètre 
construit par Danysz en 1912 (28) cette technique a beaucoup évolué 
surtout au cours des 10 dernières années, au spectromètre à focalisa- 

» tion semi-circulaire venant s'ajouter d’autres types caractérisés par la 


N 
Bp : 
. 
Je 
1 
se 
| |. 
AL LIA 
Linie 
A Bp Bp 
Fig. 4. — Définition du pouvoir de résolution d’un spectromètre. 


forme du champ magnétique utilisé. Nous ne citerons que les appa- 
reils les plus caractéristiques ; tous sont constitués par une boîte 
étanche où règne un vide poussé (10° à 107° mm. de Hg) placé dans 
le champ magnétique focalisateur, la source se trouve à une extrémité, 
* à l’autre est le système de détection des électrons ; un ou plusieurs 
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diaphragmes situés sur le faisceau limitent son ouverture et évitent 
une trop grande diffusion des particules sur les parois de la chambre. 
On peut caractériser ces appareils par deux grandeurs principales : 
10 leur luminosité déterminée par l'angle solide @ dans leque! sont 
émis les électrons détectés, @ est mesuré en stéradians, ou plus 
communément en o/o de l’angle solide total 4r dans lequel sont 


SD a A ; ; ; ABp 

émises les particules ; 2° le pouvoir de résolution Bo largeur à 
mi-hauteur donnée par l'appareil à une raie d'électrons monocinétis 
ques (cf. fig. 4). Un rappel du calcul de la luminosité et du pouvoir 


de résolution d’un certain nombre de spectromètres a été donné 
récemment par Hubert (29). 


1° SPECTROMÈTRES A FOCALISATION SEMI-CIRCULAIRE. — La source est 
placée dans un champ magnétique uniforme normal aux trajectoires 
utilisables ; les électrons, de quantité de mouvement mv décrivent 
| des demi-cercles (cf. fig. 5) dé 
rayon de courbure p défini 
pa — — Bp (B induction due 
au champ magnétique). Si s 
est la largeur de la source, 
0 l'angle maximum permis par 
le diaphragme, l’image aura 
pour largeur : 


Fig. 5. — Focalisation 
semi-circulaire. 


t—S + 2p(1 — cos 6). 


En fait les trajectoires sont 
très légèrement hélicoïdales, 


la source, les diaphragmes et le système récepteur ayant une certaine 
longueur. 


Le pouvoir de résolution est d'autant meilleur que la source est 


plus fine. 


2° SPECTROMÈTRE À CHAMP CONSTANT. — Dans ce dispositif, le plus 
anciennement utilisé, le champ est fourni fabitisllement par un 
aimant permanent. Les électrons, ayant décrit un demi-cercle, viennent 
impressionner une plaque photographique sur laquelle on observe un 
fond continu plus ou moins intense correspondant au spectre Ê et des. 
raies plus marquées dues aux électrons de conversion :‘ 


Dee ; avec une. 
source très fine, on peut obtenir les énergies des r 


ou aies avec une pré- 
à at € 

cision de l’ordre de 2 0/00 (30); mais il faut en général des. poses 

assez longues. 


Les spectromètres à plaque photographique sont donc particulière- 
ment adaptés à l’étude des raies de conversion lorsque l’on possède 


des sources très intenses ayant une période suffisamment longue 
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Cependant la détermination de l'intensité relative des différentes raies 
est assez délicate, « l’activité photographique » étant en particulier 
fonction de leur énergie. 

La mise au point des plaques à électrons peut permettre d’envi- 


sager l’utilisation de ce dispositif pour des sources au contraire très 
faibles. 


3° SPECTROMÈTRE À CHAMP VARIABLE. — Les trajectoires des électrons 
détectés ont un rayon de courbure sensiblement constant compris 
entre p — Ôp et p + do, dp dépendant de la fente du dispositif de mesure, 
en général compteur simple ou compteurs en coïncidence. 

Le champ magnétique est fourni par un électroaimant, un étalon- 
nage préalable permet de connaître sa valeuren fonction du courant 
dans les bobines, avec un bon électroaimant H est fonction linéaire 
de I. Dans ce spectromètre, comme dans les suivants où la fente des 
compteurs est fixe, le nombre d'électrons détectés est proportionnel à 
leur quantité de mouvement. Si N est le nombre expérimental de ces 


: : N 
électrons, on obtient la forme exacte d’un spectre $ en portant 5 en 


fonction de Bo. Ce type d'appareil donne le même pouvoir de résolu- 
tion quelle que soit l’énergie des électrons considérés ; il peut être très 
bon, 1 à 2 o/o et même quelques pour mille (31), mais ceci entraîne 
un angle Q faible, 1/1 000 à 10. On peut focaliser avec de faibles 
utensités (TL 15 A) des électrons ayant des énergies de plusieurs MeV. 


4° SPECTROMÈTRE A FOCALISATION SEMI-CIRCULAIRE ET CHAMP INHOMO- | 
GÈNE. — Pour augmenter l’angle solide tout en maintenant un bon 
ouvoir de résolution Langer et Cook (32) ont construit un électro- 
aimant de forme annulaire où les faces des piècesipolaires au lieu 
d’être planes présentent des rainures de largeur et de profondeur telles 


: 2 ‘ UE ABo 
que ces auteurs obtiennent une très bonne focalisation Dre 5 0/00 


pour des électrons émis sous des angles relativement grands : 
He To, 

Dans tous ces appareils, par inversion du champ magnétique, on 
peut focaliser séparément soit les électrons négatifs, soit les électrons 
positifs. 


59 SPECTROMÈTRE A FOCALISATION AXIALE. — Il est bien connu en 
optique électronique qu'un champ magnétique à symétrie axiale joue 
vis-à-vis d’une source d'électrons le même rôle qu’une lentille vis-à-vis 
d’une source lumineuse donnant d’un objet situé sur l'axe une 
image située sur l'axe; la position de l’image est fonction de la vitesse 
des électrons et de l'angle que fait avec l’axe leur direction d'émis- 
sion (fig. 6). Ces appareils ont l'avantage de permettre l’utilisation de 


) 
| 
j 
3 
a 


LES 
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© - . D'LA e 
sources circulaires de plus grandes dimensions que les précédents ë 
pour un même pouvoir de résolution ils ont un angle solide plus 
grand ; enfin, les compteurs étant situés loin de la source, les photons 


Fig. 6. — Focalisation axiale. 


énergiques que celle-ci peut émettre sont absorbés totalement par des 
écrans épais de plomb. 

Un: système spécial de diaphragmes en hélice est nécessaire pour 
séparer les électrons positifs des électrons négatifs. 

a) Spectromètre solénoïdal. — Le champ magnétique uniforme à 
symétrie axiale est donné par une bobine à l’intérieur de laquelle se 
trouve la chambre de l’appareil (33) ; les trajectoires des électrons 
sont des hélices circulaires de rayon p —(p/Be) sin «& où p est la quan= 
tité de mouvement de l’électron, et de pas L =; cos æ. 

On est alors amené à construire de grandes bobines (1 m. dans 
l'exemple cité) dans lesquelles passe un courant de plusieurs cen- 


taines d’ampères (600 A pour focaliser des électrons de 4,4 MeV} 


l’angle solide étant de 1 0/0 pour un pouvoir de résolution de 6 0/0. 

b) Spectromètre à lentille magnétique. — Un grand nombre de 
spectromètres à lentille magnétique sont actuellement en fonctionne- 
ment; nous n’en citerons que deux parmi les premiers construits, les 
autres pouvant se rattacher à l’un de ces types : le spectromètre à 
lentille mince construit par Deutsch, Elliot, Evans (24), et le spectro- 
mètre à lentille épaisse de Siegbahn (25). Tous deux ont un champ 
magnétique variable le long de l'axe ; pour le premier ce champ est 
fourni par une lentille de petite dimension devant celle de la chambre 
(bobine de 16 cm. d'épaisseur pour une distance source-compteur 
de 1 et même 2 m.); il est calculable exactement en tous points ; par 
contre cela n’est plus vrai pour les trajectoires des particules si elles 
s’écartent sensiblement de l’axe de symétrie de l’appareil. Dans le 
deuxième cas, la bobine a sensiblement la même longueur que la 


chambre et comporte un blindage de fer ; ni le champ, ni les trajec- 
toires ne sont alors calculables. 
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Ces appareils sont particulièrement avantageux pour l'étude des 
produits à faible activité spécifique car avec un pouvoir de résolution 


AB 
en général suffisant pour le tracé d’un spectre 8 (r de 5 à 6 oh) 
Ê 


ils ont un grand angle solide utilisable (2 à 8 0/0) et permettent 
l'emploi de sources circulaires de diamètre de l’ordre de 1 em. 

c) Spectromètre à double focalisation. — Ce type d'appareil (34) 
ajoute à la focalisation dans un plan du spectromètre à déviation 
semi-circulaire celle autour d’un axe du spectromètre à lentille 
magnétique par l'emploi d’un champ magnétique qui possède un 


À 


axe de symétrie et un plan de symétrie perpendiculaire à cet axe. 
L’angle de focalisation est dans ce cas de Wa 29/9. Avec un petit 
aimant de 60 kg. on a pu obtenir un pouvoir de résolution de 7 0/00 
peur un angle solide d'environ 1 0/00. Avec un aimant de 2 tonnes 
on peut avoir un angle solide de 1 0/0. 

Nous résumons dans le tableau les caractéristiques des quelques 
spectromètres cité. 


ABo 
Bo 


Spectromètre Q 0/0 Source 


|| Focalisation semi-circulaire : 


Arnoult .  . Aa) 00 Mirro 0,04 mm.>x 4 mm. 

N. Marty . ee ‘11980707 M7eTo 2 mm.x 8 mm. 

Champ inhomogène .[0,5 0/0 10 4 mm.>»x<25 mm. 
Spectromètre à lentille magn. : 

Solénoïdal. : RNA OT GO x 0/0 | Cercle de 2 mm. g 

Alentille de Deutsch 28 0% 16 0/0} 810 d—=2,5 mm. 

À lentille de Siegbahn 3  o/o d'y Lmm: 
 Spectromètre à double focalisation .|7  o/00|1,4.10—* Fil o,2 mm. © 


_ Le spectromètre à focalisation semi-circulaire, un peu abandonné 
ces dernières années, est à nouveau fréquemment utilisé maintenant 
que l’on obtient avec les piles des produits à grosse activité spécifique 
car, plus précis et plus sûr que les appareils à focalisation axiale, il 
est bien plus simple de principe et de construction que les spectro- 
mètres à double focalisation. 


— 
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DEUXIÈME PARTIE 


DESCRIPTION DE L'APPAREILLAGE 


CHAPITRE III 


LE SPECTROMÊTRE 


Notre but a été de construire un spectromètre simple, robuste, qui, 
permettrait aussi bien l'étude des spectres £ que des rayons y, avec 
AB | 
un bon pouvoir de résolution (re der à 3 oo) et l'angle solide le 
DA 
plus grand possible, pour des énergies de particules allant de quel 
ques kilovolts à l’énergie maximum des spectres 5 de la radioactivité 
artificielle. Un très bon électroaimant étant à notre disposition nous 
avons monté un spectromètre à focalisation semi-circulaire et poux 
limiter l'effet des photons, important avec ce type d'appareil, nous: 
avons choisi comme système de détection deux compteurs en coïncis, 
dence. 


1) CHAMBRE DU SPECTROMÈTRE. — L'appareil est représenté sur la 
photographie figure 7 et un schéma de ses parties essentielles est 


Fig. 7. — Photographié du spectromètre. 
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donné figure 8. La chambre proprement dite est creusée dans un bloc 
laminé de duralumin, matériau de numéro atomique peu élevé qui 
donne moins d’électrons diffusés ; elle est fermée par un couvercle 
le duralumin, l'épaisseur des parois et du couvercle est de 7 mm. 


NE 


SR 
ER 
VA AE DA A A A 


E=àa 
Es 


a 
= 


ES 


N: 


EST Pure 
EZZ7À laiton 
=== Plomb 
CETTE) Plexuiglass 


Fig. 8. — Schéma du spectromètre. 


Toutes les parties adjacentes (canalisations de pompage, etc.) sont 
en laiton, l’étanchéité des fixations est assurée par des joints de 
Caoutchouc, toriques pour le couvercle, circulaires ailleurs. Les 
dimensions principales sont : longueur 24 cm., largeur 15 cm., hau- 
teur 6 cm. 


- 2) DrapmRAGuE. — L'appareil comporte trois diaphragmes, seul le 
diaphragme médian A servant à délimiter le faisceau de rayons f : 
trois plaquettes de plexiglass portant des ouvertures rectangulaires 
dex X rcem.,1,2 X 1 em., 1,5 X 1 cm. peuvent être utilisées suivant 
le pouvoir de résolution que l'on désire obtenir. 

- Les diaphragmes B et C, circulaires, de 1 cm. de diamètre ont 
pour but d'éliminer les électrons diffusés sur les parois de la cham- 
bre. De plus une porte mue de l'extérieur et venant fermer herméti- 
quement l'ouverture B permet de séparer la chambre en deux parties 
ayant chacune son couvercle; le sas, identique à celui qui est en ser- 
vice sur le cyclotron du Collège de France, se compose d’une porte 
reliée par une biellette à une tige que l’on peut manœuvrer de l'exté- 
“eur par l'intermédiaire d’une membrane flexible résisto. Lorsqu'on 
avance la tige, son extrémité, forçant sur le plan incliné de la porte, 
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applique celle-ci sur un joint de caoutchouc placé dans une gorge 
pratiquée à cet effet dans la paroi B. On peut alors ramener la pres- 
sion atmosphérique dans la chambre 1 sans modifier la pression très 
basse qui règne dans la chambre 2. Ceci est très important lorsque 
(comme nous le verrons par la suite) on utilise pour détecter les 
rayons À des compteurs munis de fenêtres fermées par des feuilles 
très minces qui ne peuvent supporter de grandes différences de pres- 
sion. De plus lorsque la source est en pl: enS, il y a un très faible 
volume à vider avant l'ouverture du sas ; ceci se fait par la canalisa= 

tion et le robinet R, re!iés directement à l'installation de pompage. 
La chambre > du spectromètre est vidée par l'intermédiaire de la 

canalisation et du robinet R; tous deux de gros diamètre. | 
Support de source. — Le support de source est porté par un cône 
rodé s’adaptant en S. Nous en avons utilisé deux types, l’un pour 
l'étude du spectre 6, l’autre pour l'étude 


a b des photons par leurs électrons secondaï- 
LS res, Compton et photoélectriques. 
+ Dans le premier cas, on vissait sur la 


tige de laiton portée par le cône rodé des 

EE porte-sources ayant les formes indiquées 

figure 9 et présentant deux pointes ou un 

cadre ; d’abord en plexiglass, nous les 

avons fait réaliser en duralumin après qué 

nous ayons mis en évidence le phénomène 

nano Po eo signalé RHORERenS de la charge des 

a) pour l'étude des B: supports isolants d une source émettrice 

b) pour l'étude des y. de rayons £. Sur les pointes ou le cadre 

du porte-source nous déposions les feuilles 

. minces de mica, aluminium (1/2 w) ou de 

formvar, aluminé ou non, portant la préparation radioactive sur uné 
surface rectangulaire de 2 X 8 mm. 

Dans le deuxième cas nous utilisions la méthode indiquée pa 


Deutsch (24) : on vissait sur le cône rodé une tige de laiton à l’extré: 


mité de laquelle s’adaptaient des capsules ayant différentes épais. 
seurs de parois (0,5, 1, 1,5 mm.) suivant l'énergie maxima du spectre 
d'électrons émis par le corps radioactif et qu’il s’agit d’absorbe 
complètement. Sur cette capsule on collait le diffuseur (feuille mine: 
d’or, de plomb ou d'uranium). 

En F, symétrique de la source par rapport au plan médian st 
trouve la fenêtre de sortie, rectangle de 2 X 8mm. 

La source, la fenêtre F'et le diaphragme central délimitent le fais 
ceau de particules utilisées dans le spectromètre. Le rayon moyen de 
trajectoires est de 6 cm. 

Pour diminuer l'effet des photons, on interpose entre la source € 
les compteurs une grosse masse de plomb recouverte d'une feuille d 


* 
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jakélite pour limiter la diffusion. L'épaisseur totale du plomb était 
le 8,5 cm. 

L'étanchéité de la chambre était parfaite et nous avons eu l’occa- 
on de la laisser plusieurs mois sous vide sans que la pression finale 
soit mesurable au manomètre. 

Fixation du spectromètre. — Au spectromètre sont fixées des 
lèemi-bagues de serrage qui viennent s’appuyer sur les pièces polaires 
le l’électroaimant : deux demi-bagues vissées aux précédentes assu- 
nt la position de l’appareil ; avec un tel dispositif le parallélisme 
le la chambre et des pièces polaires est toujours assuré. Le seul 
hangement qui pourrait se produire lors d’un démontage serait une 
>etite rotation du spectromètre autour des pièces polaires, ce qui ne 
erturbe en rien les mesures. 


/ 
02 


CHAPITRE IV 


LES COMPTEURS 


Description. — La détection des particules est assurée par deux 
“ompteurs Geiger Müller en coïncidence ; ceux-ci sont creusés dans 
ru bloc de laiton que l’on fixe au spectromètre, on obtient l'étanchéité 
ar un joint de caoutchouc. 


Fig. 10 — Bloc de compteurs. 


L Les compteurs ont 2,4 cm. de diamètre et 5,0 cm. de longueur; ils 
jont munis de fenêtres, placées de façon à encadrer le faisceau de 
jarticules (fig. 10), une feuille d'aluminium de 0,5 y. d'épaisseur 
ixée sur une plaquette de laiton, les sépare électriquement. Le vide 
€ fait simultanément dans les deux compteurs par la canalisation et 
e robinet R:. La lenêtre avant du premier compteur est munie d'une 
euille très mince, étanche, qui sépare la chambre du spectromètre où 
‘ègne une pression de 10° mm. de mercure, du bloc de compteur où 
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la pression du mélange gazeux est de quelques centimètres. De nom- 
breux essais ont été faits, feuilles d’acétate de cellulose, de Zaponlak 
en solution dans l’acétate d’amyle. Nous avons obtenu les résultats 
les plus satisfaisants avec du formvar E (formol de polyviny} de 
densité environ 1,1), en solution dans la pyridine; les concentrations 
variaient de 0,3 à 0,8 g. dans 20 cm* de solvant suivant l’ébaisseur des 
feuilles à obtenir: environ 0,5 cm de la solution étaient déposés et 
étendus sur une plaque de verre dressée, on la laissait évaporer dous 
cement à l'abri de l’humidité, puis on détachait la feuille; pour la 
coller sur le bloc de compteurs, on utilise du zaponlack dilué dans 
l’acétate d’amyle. 

Pour éviter la charge des fenêtres et obtenir un champ plus homos 
gène dans ces compteurs de petites dimensions, on emploie des 
feuilles de formvar aluminées directement sur plaque de verre avant 
de les détacher (feuilles semi-transparentes); elles sont légèrement 
plus fragiles et plus difficiles à manipuler que les feuilles de form= 
var non aluminées de même densité superficielle. 

La densité des feuilles minces (aluminées ou non) était de 0,1 à 0,3 
ou 0,4 mg./cm? suivant les mesures à effectuer. De telles feuiiles ne 
peuvent supporter des différences de pression supérieures à 10 ou 
15 cm. de mercure pour celles de o,1 à 0,2 mg./cm?, de 50 em. de 
mercure pour des feuilles de 0,3 à 0,4 mg./cm? et seule Pexistence 
d’un sas qui isole la partie de la chambre où se trouve la source, 
permet le changement de celle-ci sans que l’on ait à ramener la press 
sion atmosphérique à l’intérieur des compteurs. 

Nous avons essayé le remplissage habituel (argon go 0/0, alcool 
10 0/0) mais l’alcool diffusait à travers la feuille de formvar. Nous 
lui avons substitué un mélange d’argon (75 à 8o 0/0) et d’éthylène 
(25 à 20 0/0) sous une pression totale d'environ 5 em. de Hg. Les 
compteurs ainsi obtenus ont plus de 200 v. de palier dont 100 v. avec 
une pente inférieure à 3 0/0, ils fonctionnent aux environs de 1 100 à 
1 300 v., ils ont pu être utilisés plusieurs semaines sans changement 
de leurs caractéristiques. 

Ces blocs de compteurs étant assez délicats, nous en avons fai 
construire deux identiques, il y en avait ainsitoujours un de réserve: 
on vérifiait l’étanchéité du bloc et de la feuille mince à l’aide d’un 
boîte d'essai remplaçant le spectromètre et munie d’une canalisation 
de pompage. 

En l’absence de toute source dans l'appareil, le mouvement propre 
de chacun des compteurs est de 11 à 12 coups par minute, le mouve 
ment propre en coïncidence de 1 à 2 coups par minute. 


A 
ETUDE DE L’ABSORPTION ET DE LA DIFFUSION DANS LES FENÊTRES DE! 
COMPTEURS. — Nous avons repris la méthode utilisée par Arnoult dan: 
l’étude de ce problème-(31). Ayant introduit une source dans ll 


’ 
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+pectromètre (source de ThB+C+C+C") nous comptions le 
1ombre de particules pénétrant dans le premier compteur et dans les 


1%! 
100! 


Bp=1140 
Bp=960 
Bp=810 


Ô 0,5 4,0 mg/em? 
Fig. 11. — Courbe absorption-diffusion 
dans les fenêtres minces des compteurs. 
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Fig. 12. — Courbe du rapport du nombre de coups 
en coïncidence au nombre de coups dans 1 en fonction de Bp. 


leux compteurs (nombre de coups en coïncidence) pour différentes 
nergies des particules ; contrairement à Arnoult nous avons préféré 
le pas nous placer sur une raie, car on a alors une très grande varia- 
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tion d'intensité pour une très faible différence de valeur du champ et 
il est très difficile d’être sûr que l'on se place au point d'intensité 
maximum, Les valeurs utilisées ont été 600, 810, 960, 1 140 gauss/em. 
avec des fenêtres de compteur de 0,1, 0,2, 0,6, 0,9 mg./cm? d’épais- 
seur. La variation du nombre de coups dans le premier cecmpteur en 
fonction de l'épaisseur des fenêtres interposées nous donnait l’absorp- 
tion des électrons dans les feuilles minces pour les différentes valeurs 
d'énergie. La variation du rapport du nombre de coups en coïnci- 
dence Nc au nombre de coups dans le premier compteur N, nous 
donnait l'absorption des électrons dans la feuille de 1/2 y d'aluminium 
séparant les deux compteurs et leur diffusion dans la fenêtre d'entrée 
du premier compteur. En effet dans le faisceau canalisé qui arrivé 
sur la fenêtre les électrons font un angle inférieur à 7° avec la nor= 
male, ils sortent de la fenêtre avec un angle plus grand, tous les 
électrons efficaces pour le compteur 1 ne pénétrant plus alors dans le 
compteur 2. Les résultats obtenus avec des’ feuilles de zaponlak sont 
représentés sur les courbes des figures 11 et 12, ils sont en très bon 
accord avec ceux obtenus par Arnoult avec des feuilles d’acétate de: 
cellulose de même densité superficielle ; nous les avons utilisés sans 
juger nécessaire de refaire les mesures pour des feuilles minces de 
formvar, 


Dans le cas de mesures de longue durée où des compteurs très 


stables sont nécessaires, nous utilisions des fenêtres de formvar de 


0,3 à 0,39 mg./cm?, les mesures étant ensuite corrigées d’après Ja 
courbe obtenue en mesurant le début d’un spectre avec deux blocs de 
compteur, munis l’un d'une fenêtre de 0,1 mg./em?, l’autre de 
0,39 mg./cm?. 

De même dans le cas où les rayonnements y de la source donnaient 
un mouvement propre élevé dans chacun des compteurs, nous avons 
fait les mesures en coïncidence (par ex. dans l'étude de As nous 
avions 480 coups/minute de mouvement propre dans un compteur et 
48 en coïncidence). La courbe figure 12 obtenue avec des sources et 
des blocs de compteurs différents nous permettait de comparer les 
mesures en coïncidence avec celles faites avec le compteur 1. 4 

Avec des compteurs à fenêtre de 0,35 mg./em° le « cut off » où 
énergie minimum des électrons détectés est d'environ 14 keV, de 5 à 
8 keV avec des fenêtres de 0,1 mg./em?. Dans ce cas on peut estimer 


que les mesures sont entachées d’une erreur inférieure à ro 0/0 à 
partir de 22 keV. , 


 Erricaciré pes compreurs. — Les compteurs utilisés étant de petit 
diamètre et remplis à une pression relativement faible, il nous à 
semblé utile de voir si leur efficacité n’était pas fonction de l'énergie 
des électrons incidents; pour cela nous avons suivi la méthode indi- 
quée par Graf (35). D'après la disposition géométrique des compteurs, 
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tous les électrons pénétrant dans le compteur 2 ont traversé 1, 
Ne, Ni, NN étant respectivement le nombre de coups en coïncidence, 
dans r et dans 2. On a : N,— Ne où e est l'efficacité des compteurs. 


100% 
Ne 
Se une NU MT CE eee 
2 
E MeV 
- ne ———— ———— + ———— 
0 0,5 1 


Fig. 13. — Courbe donnant l’efficacité des compteurs N,/No. 


La courbe figure 13 faite avec des électrons d’énergie variant de 1 
0,085 à 1,2 MeV montre que l'efficacité, constante dans ce domaine, 
est d'environ 92 0/0. 


SYSTÈME DE POMPAGE. — Le vide poussé nécessaire à la bonne utili- 
sation du spectromètre (10—° mm. de mercure) était obtenu à l’aide 
d'une pompe à palettes à double étage fonctionnant en pompe 


Spectrometre 
Robinet R; 


Compteurs 


secondaire 


Spectromètre 
Robinet R, 


Pompe primaire 


Fig. 14. — Installation de pompage. 


primaire suivie d’une pompe à diffusion d'huile, on vérifiait la pres- 
sion à l’aide d’une jauge magnétique type Philips. La figure 14 donne Qu 
un schéma de l'installation avec son dispositif pour le remplissage 

en place des compteurs et l'essai du deuxième bloc de compteurs. 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Juillet-Août 1951). h4 
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APPAREILLAGE ÉLECTRIQUE. — Il se composait d’une haute tension 
stabilisée à double sortie, d’un amplificateur à coïncidences à temps 
de résolution grand (1 à 2.107° sec.), le nombre de coïncidences 
furtuites étant tout à fait négligeable devant le nombre de coïncidences 
vraies, et d'une échelle de 100. Les compteurs étatent unis d un 
préamplificateur. Tout ce matériel nous a été fourni par le Commis= 
sariat à l'Energie Atomique. 


CHAPITRE V 


LE CHAMP MAGNÉTIQUE 


Le champ magnétique est produit par un électroaimant alimenté par 
des accus ; l'intensité du courant, dans le domaine utilisé (0,25 à 10 4} 
est stable à plus de 3 o/o0 près. Les pièces polaires de 20cm. de 
diamètre peuvent être écartées au maximum de 6,2 cm. Cet électro= 
aimant construit pour être utilisé avec des courants allant jusqu’à 79 A 
et donner des champs de 12 000 gauss possède des bobines refroidies 
par un courant d’eau. 

Pour étalonner l'induction magnétique en fonction de l'intensité du 
courant dans les bobines et étudier son homogénéité dans l’espace 
parcouru par les trajectoires des électrons nous avons suivi une 
méthode indiquée par Surugue (30) dans un cas analogue. 


PRINGIPE DE LA MÉTHODE, — Soit une mutuelle inductance de coeffi= 
cient M d'induction mutuelle dont le primaire est placé dans un circuit 
où l’on peut faire passer une intensité 1 que l’on mesurera ensuite 
avec grande précision; lorsque l’on interrompt le courant dans le 
primaire, on induit dans le secondaire un flux d— MI. 

Le secondaire est lui-même placé dans un circuit comprenant une 
bobine dont le plan des spires est normal aux lignes de force du 
champ à mesurer ; lorsque l’on fait tourner la bobine à 180° ont crée 
un flux = 2H, H valeur moyenne du champ magnétique, s surface 
de la bobine. 

On règle le courant I pour que les flux ® et ®' soient égaux et de 
sens contraire, ce que l’on vérifiera à l’aide d’une méthode de zéro er 
plaçant un fluxmètre dans le circuit 2 ; on a alors : 


MI = osH d’où : H. 


On mesure [ par une méthode potentiométrique (le schéma de mon 
tage est donné fig. 15) en comparant les tensions aux bornes d'un 
résistance étalon p; à la tension E aux bornes d’un elément Westen 
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Uw étant la valeur donnée à la boîte de résistance lors de la mesure 
le E et R,, ceile de cette boîte pour la mesure de I : 


MI MER 
2 RPG LATE 
, 25 2sp1R1w 


Fluxmètre 


Mg. 15. — Schéma du montage pour la mesure du champ magnétique. 


Dans certains cas on inversait le courant dans le circuit primaire au 
ñoment où l’on faisait tourner la bobine de 180°. 


 Bogines. — Nous avons fait construire deux bobines constituées 
ar des cylindres de plexiglass, la première avait 13 mm. de diamètre 
t 75 tours de fil de Cu émaillé, la deuxième 17 mm. de diamètre et 
oo tours de fil. 

Les surfaces ne pouvant être calculées qu’assez grossièrement, nous 
vons pris les valeurs obtenues par comparaison avec une bobine 
talon qui nous a été aimablement prêtee par le Laboratoire de 
Electroaimant de Bellevue, de surface 35,47 cm?. 

Les bobines étaient montées à l’intérieur d’une cavité ménagée 
ans une tige de plexiglass qui portait une rainure dans laquelle se 
lissaient, soigneusement torsadés, les fils sortant de la bobine; ils 
taient soudés à deux cosses situées sur la tige en dehors du champ 
nagnétique. Cette tige était terminée par un bouton molleté en laiton 
auni d’un onglet, conducteur d’un côté, isolant de l’autre, qui permet, 
rs de son contact avec une butée conductrice, d’établir ou d’inter- 
ompre le circuit primaire de la mutuelle inductance. La tige était 
nontée dans un bâti permettant de la déplacer dans trois plans perpen- 
iculaires de façon à balayer l’entrefer de l’électroaimant. 

Discussion DES MESURES. — La mutuelle inductance M (prêtée par le 
aboratoire Curie) est de 50,28. 10° H : 


4 


pi —2,00195 Q à 150 
. E—1,0181 v. à 2105. 


ENT 
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Les boîtes pour le montage potentiométrique étaient deux boîtes 
A. O.I.P. de 4r.r10 Q. La précision de ces valeurs numériques rend 
négligeables les erreurs dues aux éléments du montage devant celles, 
pius importantes, qui se produisaient lors de la rotation de 180° de la 
bobine. La précision relative de deux mesures obtenues pour une 
même position de la bobine dans l'entrefer peut s’évaluer à 
environ 3 0/00. On commettait une erreur plus grande dans la compas 
raison de deux bobines, de l’ordre de 8 0/00. 

Les résultats obtenus pour les surfaces des bobines, par compas 
raison avec la surface de la bobine étalon sont : 


Si 'r10r 1 cm2 0,9 
S2 = 230,2 cm? 0,0. 


Ces valeurs sont les moyennes des différents résultats obtenus. 


Résuzrars. — Nous avons vérifié l’homogénéité du champ magné- 
tique aux erreurs de mesure près (3 0/00) dans une région compres= 
nant largement celle parcourue par le faisceau d'électrons du spectro= 
mètre. 

Le champ était proportionnel à l'intensité du courant dans les 
bobines de l’électroaimant pour une variation de cette intensité de 0,6 
à 25 A. La connaissance très précise d’un point de la droite donnant H 
en fonction de I permet d’en déterminer la position. Fe 

Pour cette mesure absolue nous avons utilisé la raie de conver- 
sion F de la désintégration ThB + ThC d'énergie donnée par Bp 
1 386 gauss/cm. (valeur choisie d’après les références données par 
Arnoult (30)). x 

Les raies A (ThC — ThC”) 534 gauss/em., B (ThC — ThC'’) 
632 gauss/cm., nous ont servi à préciser la région de non-propor- 
tionnalité de H en fonction de I. 3 

Nous avons répété cet étalonnage après chaque démontage du spec: 
tromètre. Les sources de ThB étaient préparées en recueillant le dépôt 
actif du thoron sur une feuille d’or placée sous tension. 


CHAPITRE VI 


ÉTUDE THÉORIQUE ET EXPÉRIMENTALE 
DES CARACTÉRISTIQUES DU SPECTROMÈTRE 


: ; 
ÊTUDE THÉORIQUE. — Dans un spectromètre à focalisation semi-cir: 
sûre où les dre des électrons sont exactement calculables 
a connaissance des élé inci ê a 
S éléments principaux, source, fenêtre de sortie 


CONTRIBUTION À L'ÉTUDE DES SCHÉMAS DE NIVEAUX NUCLÉAIRES 093 


haphragme permet en particulier de déterminer l'angle solide utilisé 
t le pouvoir de résolution de l’appareil. 

De nombreux auteurs ont étudié les conditions de focalisation de 
€ type de spectromètre, Wooster (36), Li (37) au point de vue stricte- 
nent théorique, Lawson et Tyler (38), Arnoult (31) pour la construc- 
ion de leur appareil, et tout dernièrement Owen (39) et Fowler (4o). 
sawson et Tyler en particulier, puis Owen, établirent que les 
neilleures conditions étaient obtenues lorsque la source et la fenêtre 
le sortie avaient les mêmes dimensions. Nous servant de ces résultats 
t en tenant compte des dimensions permises pour la chambre d’après 
ælles de l’électroaimant qui était à noire disposition, nous nous 
ommes fixé comme source et fenêtre de sortie un rectangle de 
» x 8 mm. et comme rayon de courbure moyen p—6 cm.; nous 
wons cherché à déterminer par une méthode approchée et numérique 
a position et les dimensions du diaphragme les plus favorables. 


Equarions DES TRAJECTOIRES. — Considérons un faisceau d’électrons 
nonocinétiques de vitesse v — wp (w vitesse angulaire), p est le rayon 
les trajectoires circulaires décrites par un électron émis dans un plan 
ormal à la direction du champ magnétique. 

Prenons x, y, z comme coordonnées d’une particule émise par un 
Joint de la source de coordonnées x, Yo, Zo (fig. 16). Nous pouvons 
tablir les équations du mouvement : 


Fig. 16. — Les coordonnées pour le calcul 
de la focalisation du spectromètre. à 
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L’équation des trajectoires dans le plan æz est en fonction des 
coordonnées æ, Yo, 2 des vitesses initiales : 


[so — (2 — do) + [ro + a(s— 2) = do + 56. 


£0 PAL es Ve : 
Posons cos — — où 8 est l'angle d'émission des particules dans le 
plan æz : 


(x} (x — x) — g? + 2p(z sin 0—(x — Lg) cos 6ÿ= 0. 


Le diaphragme a surtout comme rôle de limiter l'angle 0, un des 
côtés limitant les valeurs > 0 de 6 et l’autre les valeurs <0; la 


Fig. 17. — Rôle du diaphragme et de la fenêtre de sortie du spectromètre. 


fenêtre de sortie limite les rayons de courbure des trajectoires qu’on 
détectera (fig. 17) 

Nous étant fixé une valeur de p (les calculs ont été faits pour 
p—5,9, 6 et 6,1 cm.) nous avons déterminé l’angle maximum 4 
permis d’après les coordonnées du diaphragme : pour cela on rem- 
place dans (1) æyz par les coordonnées du point du diaphragme qui 
limite le plus le faisceau ; par approximation, valable pour 0 < 10°, 


, 6? ; 
on prendra sin 0 —0, cos 0 — 1 — Le 0 est alors donné par : 


P(T — Lo) 2 


On obtient ainsi deux courbes (valeurs de 8> 0 et o) donnant 
les angles 0 limites en fonction de p (fig. 18). 
De même, p étant donné par : 


(x — xp) + & 


20 = 
g (2 — æo) cos 0 — £ sin 0 
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on calcule, pour différentes valeurs, de 0, les rayons limites permis 
par la fenêtre de sortie: on obtient deux courbes; la surface délimitée 
par ces quatre courbes indique le domaine dans lequel les particules 
mises sont détectées au compteur. 


Fig. 18. — Focalisation du spectromètre : courbes p — f(#), 0 = f{p): 
a) diaphragme à 300 ; b) diaphragme à goc. 


Dans tous ces calculs on a tenu compte de l'épaisseur du diaphragme 
1 de la fenêtre de sortie. Négligeant le pas de l’hélice, on a considéré 
es trajectoires comme situées dans le plan normal au champ. 


CHo:x DU DIAPHRAGME. — Plusieurs cas ont été considérés : 
» 19 Points de la source d'’abscisse x, — 0; æo ——0,1 mm.; 
Co 0,1 mm. 

20: Diaphragme dont la direction fait un angle de 30° et de go0 
wec l’axe des x. 

30 Diaphragmes d'épaisseur 4 mm. et 1 cm. dans le plan médian. 

4° Diaphragmes d’ouverture 1, 1,2, 1,5 cm. dans le plan médian. 

Les figures 18a et b montrent un exemple des résultats obtenus 
lans le cas où æ5——0,1 mm., fenêtre de } mm. d’épaisseur, de 
em. d'ouverture : a) le diaphragme est à 40°; b) diaphragme à go°. 

Nous voyons tout de suite que Îles conditions les plus favorables, 
ont remplies dans le cas où le diaphragme est médian ; les courbes 
ont alors beaucoup plus symétriques, la contribution des électrons 
mis sous le même angle 0 >> 0 ou 0 étant sensiblement la même, 


importance des valeurs de » très différentes de p sont plus faibles. 
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Nous avons aussi pu voir ainsiique les angles utilisables sont plus 
grands pour une bonne répartition des valeurs de p dans le cas d’un 
diaphragme de 4 mm. d'épaisseur. 

Nous avons donc arrêté notre choix sur un diaphragme médian de 
4 mm. d'épaisseur et pouvant avoir comme ouverture 1, 1,2, 1,2 cm. 


ANGLE SOLIDE UTILISABLE, — Appelons Q l’angle solide utilisable 
dans le spectromètre pour des électrons émis par un point de law 
source. C’est le rapport de la surface découpée par le faisceau d’angle 
au sommet 6 +0 (0 angle limite==0o, 0 angle limite <o) sur la 
sphère de rayon R=—7+p (longueur des trajectoires) au carré de ce 
rayon : une des dimensions de cette surface est À —0,8 cm. hauteur 
de la fenêtre de sortie, l’autre est xp (sin 0 + sin 9"). 


__ voisin 0+sin 6/)A (sin 6 sin 6/)A 
NY T?p? TE TP î 


(2) Q 


Nous pouvons à l’aide de l'équation (2) calculer Q@ en fonction 
de p pour plusieurs points de la source (%o—0, 00,1 mm.,. 


LTo—=—0,1 mm.); puis traçant pour chaque valeur de p la courbe 
€ 10+ 
10 
(o) 
5,9 6 61 pem 


Fig. 19. — Angle solide moyen du spectromètre : courbe A = f(o): 


donnant © en fonction de x, nous déduisons de la surface de ces 


courbes la valeur Q pour l’ensemble de la source en fonction dep; 
une des courbes ainsi obtenues est représentée figure 19 (dia- 
phragme 1,5 cm. d'ouverture). | 

Le tableau suivant donne les valeurs calculées approximativement. 


de l’angle solide moyen utilisable du spectromètre pour les différents. 
 diaphragmes. 
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Ouverture 


PouvorR DE RÉSOLUTION. — Si nous avons un faisceau d'électrons 
monocinétiques, la valeur (Bo), relative à ce faisceau est constante. 
Le fait que dans le spectromètre on utilise-des trajectoires de rayon 
de courbure variant légèrement autour de la valeur moyenne p expli- 
que qu’une raie d'électrons soit détectée pour des valeurs différentes 
de l'induction B. 


Possédant la courbe de © en fonction de p nous pouvons en 
déduire le pouvoir de résolution de l’appareil, l'angle Q relatif à la 


valeur p correspondra à la valeur de B définie par B— . On 


ainsi Q en fonction de B; multiplions les abscisses par la constante p 
on passe de la courbe @—f{e) à Q—/f(Bo) en multipliant les 
p 


abscisses par (Be) 5 Pour cette courbe la largeur de raïe varie de 


façon linéaire avec (Bo) et le pouvoir de résolution d’un spectro- 
mètre, défini par la largeur à mi-hauteur d’une raie lorsque l'on 
porte le nombre d'électrons détectés par unité de quantité de mouve- 
ment (N/Bo), c'est-à-dire une quantité proportionnelle à 9/(Bo) est 
bien indépendante de la quantité de mouvement du faisceau d’élec- 
irons monocinétiques considéré et est fonction seulement de : à 

On détermine alors facilement la largeur à mi-hauteur des raies 

| Dore 4 
d’après la courbe nn —/(£ À sn 
. Les valeurs obtenues pour les trois diaphragmes sont réunies dans 
le tableau suivant. 


Pouvoir 


Ouverture de résolution 


1,7.10—? 
1,9.10—À 
2,110 


DE CAEN TE UT 


a 
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ETUDE EXPÉRIMENTALE DES CARACTÉRISTIQUES DU SPECTROMÈTRE. — 
Pouvoir de résolution. — Pour étudier expérimentalement le pou- 
voir de résolution de notre appareil nous avons utilisé la raie de 
conversion F de 1 386 gauss/cm. de la désintégration ThB=+ TRG et 
nous avons tracé les courbes donnant le nombre d'électrons détectés 


ve 


Gauss cm 
1310 1322 1335 1348 1362 1375 1388 1400 412 142€ 
Fig. 20. — Pouvoir de résolution du spectromètre compteurs 1, 2, 


coïncidences diaphragme 1 cm. 


par gauss/cm. N/Bp en fonction de Bo, pour différentes ouvertures du 
diaphragme, pour chacun des compteurs et pour les compteurs en 
coïncidences, ceci pour les deux blocs de compteurs. La figure 20 
représente l’un des groupes de courbes obtenues dans le cas d’un 
diaphragme de 1 cm. d'ouverture : a) pour le compteur 1 ; b) pour le 
compteur 2 et les deux compteurs en coïncidence. 

Les résultats identiques pour les deux blocs de compteurs sont 
groupés dans le tableau suivant. 


‘1e 


HONCE de 
ME 


Û D : 
L'ÉSUDE DES 8Cn 
—  Diaphragmes” 
#11 
_ Compteurs 


(A 


NUCLÉAIRES Ù 


ir: 


99. 


2 


L RME D'UNE RAI. — La raie de conversion du ThC de 1 386gauss/cm., 
 détachant sur le fond continu d'électrons dû au spectre des 
sintégrations ThB-+ThC, ThC-+ThC/, il est difficile de pouvoir 

déduire la forme exacte d’une raie et en particulier de déterminer 
pertance de la « queue » qui apparaît toujours vers les basses 

ies en spectrométrie à focalisation semi-circulaire. Nous avons 


” 


ouCErE 


EU =— ‘ “ _ o “ é e 
Fig, 21. — Forme d’une raie : raies de conversion interne du Ag, 


nergie 0,095 MeV suivant la désintégration du ‘Cd de période h 

, par capture K et électrons =>0. Le photon est fortement 
0/0) et le rapport du nombre d'électrons convertis dans 

K et Lest voisin de 1. Les électrons de conversion ayant 


B 


jp 
Gauss cn. 


\ Fe) ve 
occasion, au cours d’un travail non terminé, 
onversion de ‘Ag de période 44 sec. correspondant à un photon 


_: 


d'étudier les raies é 
re 


+ 


averti (99 
énergie faible, il est extrémement important d’avoir une source ; 
"18 FC} PL. 
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très mince. La figure 21 représente les raies ainsi obtenues. La raie 
proprement dite de 1 040 gauss/cm. tout à fait symétrique est repré 
sentable par une courbe de Gauss ; la queue vers les basses énergies; 
exponentielle décroissante, qui atteint 20 0/0 à une distance de 4 o/o 
du maximum, tombe à 5 o/o à une distance de 13 0/0 du maximum 
L'épaisseur de la source intervient à coup sûr dans l'importance de 
cette queue, celle-ci était plus forte pour la raie de g10 gauss/em. 
où les électrons moins énergiques sont aussi plus facilement ralertis. 

Nous avons utilisé par la suite cette forme de raie pour l'étude de 
spectres en présence de aies de conversion. 


DIFFUSION DES ÉLECTRONS DANS LA CHAMBRE DU SPECTROMÈTRE. — Nous 
avons pu vérifier la faible diffusion des électrons dans le spectromètre 
lors d’une série de mesures effectuées avec une source très intense 
de RaE (5 millicuries environ) où le nombre de coups au maximum 
du spectre était supérieur à 50 000 c./min. Le nombre de coups dû à 
la source en l’absence de champ courbant les trajectoires était de 
3,6 c./min. en coïncidence, il tombait à 0,6 c./min. en présence d'un 
champ de 28 gauss tendant à courber les électrons en sens inverse. 
De même avec le compteur 1 seul le nombre de coups, de 23 c./min. 
champ coupé, tombait à 10 avec un champ inverse de 28 gauss et à 3 
avec un champ de 56 gauss. 


TROISIÈME PARTIE 


CHAPITRE VII 


ÉTUDE DE %As 


Historique. — La formation d’arsenic radioactif par l'irradiation 
à é s ; : 
d’arsenic au moyen de neutrons lents a été signalée pour la première 


fois par Amaldi et ses collaborateurs (67); la réaction est la sui- 
vante : À 


SAS (n, y) 5As. 

D'autres réactions permettent d'obtenir "As, en particulier : 
As (d,p)'5As 
3:Ge (p, n) As. 


Sa période a été précisée par la suite par Weil (41) qui donne la 
valeur 26,75 h et par Mandeville (42) qui trouve 26,9 +0,3 h. De 


“| 
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nombreux auteurs ont, avec des méthodes différentes, étudié les 
rayonnements B et y émis par As, le dernier travail sur ce sujet et le 
plus complet est celui de Siegbahn (43)-où figure, en particulier, un . 
résumé des résultats obtenus par les auteurs précédents. Nous rap- 
pellerons ici les plus importants ainsi que les études faites par la 
suite. 

Harteck, Knauer et Schaeffer (44, 45) firent une étude très détaillée 
de As à la chambre Wilson ; ils signalèrent l'existence d’un spectre 
d'électrons négatifs complexe décomposable en trois spectres simples 
d'énergie maxima 3,2, 1,7, 1,16 MeV ainsi que des électrons positifs 
(2 o/o des électrons négatifs) ; leur spectre pouvait être décomposé 
en deux spectres d'énergie maxima 2,6 et 0,7 MeV. D’après les élec- 
irons de matérialisation ils indiquèrent trois raies y d'énergie 
3,1, 2,19 et 1,5 MeV; les désintégrations seraient alors : 


ASE» O6 L 6— 
HAS De Let. 


Utilisant aussi la méthode des trajectoires de brouillard Weil (41) 
donnait 2,78 MeV comme énergie maxima des f— et Yuasa (46) trois 
spectres d'énergie maxima 3,2, 2,4, 1,4 MeV et des photons de 
2,4, 1,7, 1,2 MeV; elle signalait aussi la présence d'électrons positifs 
dans la proportion de quelques pour cent. 

Philip (47) avec un spectromètre à focalisation semi-circulaire 
indique trois spectres de 3,15, 2,7, 1,1 MeV et d'intensité relativ 
‘30 0/0, 30 0/0, 4o 0/0. Mitchell (48) par une méthode de coïncidences 
signalait un y de 2 MeV et Scherb et Mandeville (49) au spectro- 
graphe deux raies de photons de 0,83 et 1,94 MeV. 

Les résultats cités semblent être un peu contradictoires ; les der- 
nières mesures d'énergie des y faites par la méthode spectrométrique 
sont par contre en beaucoup meilleur accord aussi bien pour les 
‘énergies que pour les intensités ; elles sont groupées dans le tableau 
suivant : | 


Miller et Curtis (5o) . 0,57 1,25 1,8/ 2,15 MeV 
Intensité relative 5 2 très faible très faible 
Wu et Havens (51) . 0,597 1,22 1,78 MeV 
Siegbahn (43). 0,55 12) 1,7 MeV 
Intensité relative 3 1 


Les légers désaccords semblent plutôt provenir d’une différence 
systématique d'étalonnage des appareils. L 

Siegbahn a de plus étudié le spectre des électrons en utilisant des 
sources très minces; d’après les valeurs obtenues pour les rayonne- 
ments y il décompose son spectre en trois spectres partiels d'énergie 
maxima 3,04, 2,49, 1,20 MeV. Les courbes indiquent cependant une 
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bosse aux environs de Bo — 1 500 gauss/em. qu'il arrive di fficilement à 
expliquer l’attribuantsoit à la présence d'électrons positifs de grande 
intensité pour ce domaine d'énergie (son spectromètre à lentille 
épaisse ne permet pas de séparer les électrons positifs des électrons 
négatifs), soit à des raies $. 

Wu et Havens par contre indiquent que d’après leurs mesures le 
rapport du nombre $+/6-— est inférieur à 0,1 0/0. 


PRÉPARATION CHIMIQUE. — ‘As préparé par réaction »,7Y sur PAS 
était obtenu avec une grande activité spécifique en le séparant par 
effet Szilard de l’arsenic inactif d’après une méthode indiquée par 
Starke (52). 4 L. de solution de cacodylate de sodium à 30 9/0 étaient 
irradiés par les neutrons lents du cyclotron du Collège de France 
pendant une durée de 8 à 12 heures. La solution à laquelle on ajou- 
tait un lait de magnésie très fine conte=" 
nant environ 2 g. de MgO était agitée 
mécaniquement pendant 10 minutes, 
on la laissait reposer puis on filirait 
sur Buchner la magnésie qui retient par 
adsorption le mélange d'ions As+?As#ÿ 
libérés par effet Szilard (53). L’opéra- 
tion était répétée deux fois ; le préci=" 
pité lavé à l’eau de magnésie était dis- 
sous sur filtre avec HCI 4N à chaud; 
on ajoutait 2 à 3 cm° de solution 1/4 NN 
de PO,H(NH,)° et 1/2 mg. d'entraîneur 
d’arsenie sous forme de AsCI, et on. 
précipitait le phosphate ammoniaco-« 
magnésien avec l’arséniate; le préci-. 
pité était dissous dans 3 à 5 cm° de HCI 
concentré et chaud ; on ajoutait 2 cm? 
de réactif de Bougault et la solution 
était portée au bain-marie. Le précipité 
Fig:22.— Tube pour la cen- d’As métallique en grains très fins était. 

trifugation et l’évaporation alors centrifugé dans un tube de forme 

de As. spéciale (fig. 22), on lavait le précipité 
à l’eau pure puis à l’alcoo! en le cen- 

trifugeant à chaque fois puis on le 
séchait dans le tube à l’étuve à 1 10° pendant environ une demi-heure. * 

L'As était alors évaporé sur une petite feuille de formvar de. 
2x 8 mm. (dimensions de la source utilisée pour le spectromètre) et 
de densité environ 0,1 mg./cm?. Pour cela la feuille de formvar était” 
placée sur le bout plat (rectangle 2 X 8 mm.) d’un tube creux de 
cuivre rem pli de glace et maintenu à l’aide d’un bouchon à la hauteur 
de l’étranglement du tube de verre aussi de section sensiblement 
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rectangulaire : le bout du tube de verre où se trouve le précipité était 
chauffé à environ 500° par l'intermédiaire d’un manchon de cuivre 
entourant la partie étroite du tube ; l’As volatilisé sous forme de As ou 
de As:0; venait se déposer sur la paroi froide (feuille de formvar) 
en une couche mince, uniforme et adhérente. 

Pour l'étude des rayonnements y le précipité d’As métallique était 
placé dans les capsules décrites précédemment. 


RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX (54). — Spectre $. — La majeure partie 
lu spectre a été étudiée avec les deux compteurs en coïncidence ; pour 
la région de basse énergie nous nous sommes servis seulement du 
Sompteur 1 muni d’une fenêtre 0,35 mg./cm? puis 0,1 mg./cm? de 
tormvar. Dans ces conditions, on peut estimer, comme nous l’avons 
tu chapitre IV qu'il n’y a pas de déformation supérieure à 10 0/0 due 


À 
Bo 


Spectre expérimental de 76 As 


10.000 B, 


8009 
Gauss cé 


1000 2000 4000 6000 


Fig. 23, — Spectre de As : N/Bp — f (Bo). 


à l'absorption dans les fenêtres au-dessus de 25 keV. Nous avons 
“éuni les résultats de quatre expériences sur la courbe figure 23. Le 
iombre de coups aux compteurs au maximum du spectre a été de 
1 00 par minute, le mouvement propre en coïncidence était de {o et 
levenait supérieur à 200 par minute pour chacun des compteurs sépa- 
rément. L'erreur sur chaque point au voisinage du maximum était de 
1 à 2 o/o, elle atteignait 2 à 3 o/o pour les régions de faible intensité. 


+ 
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Nous avons suivi la période pour différents points du spectre de façon 
à éliminer toute possibilité d’impuretés de périodes différentes. 

On peut d’après la courbe évaluer l'énergie maxima du spectre à 
t1 850 gauss/em. ou 3,08 + 0,1 MeV. La forme du spectre esteu bon 
accord avec les résultats de Siegbahn (43), cependant nous ne retrous 
vons pas la bosse signalée aux environs de 1 500 gauss/cm. Une 
recherche systématique dans ce domaine où des mesures ont été 


: ’ AB : É 
faites avec des écarts ABp tels que Re — 2/100 n’a pas permis de 


mettre en évidence de raies d'électrons susceptibles de l'expliquer. 

De plus, d’après des mesures faites pour différentes valeurs de Bp 
de-75o à 2500 gauss/cm. et en particulier dans la région dé 
1 500 gauss/cm. nous pouvons affirmer que si As émet des électrons 
positifs c’est dans une proportion inférieure à 5 0/00 des électrons 
négatifs, toutes les mesures ayant donné un nombre nui de £+ aux 
fluctuations près. 

Le cas de "As n’est pas le seul où l’on ait signalé l’émission d’élec= 
trons positifs dans la proportion de 1 0/0 à 1 0/00 par des corps émet- 
teurs d'électrons négatifs lors d’une étude à la chambre de Wilson 
alors que les techniques spectrométriques ne sont jamais parvenues 
à les déceler ; le même phénomène s’est produit pour Cl et surtout 
pour *P et RaE. Les dernières expériences tendent à abaisser le 


B 


hs 4 “4 À x LL 
rapport &— mesuré à la chambre de Wilson, une étude très soignée des 


trajectoires montrant qu’un grand nombre de celles-ci considérées 
comme provenant d'électrons positifs devaient en fait être attribuées 
à des électrons négatifs. 

_ Raies y. — Les raies y ont été étudiées suivant la méthode indiquée 
chapitre premier en plaçant l’arsenic métallique dans une capsule de 


laïton de paroi 1,5 mm. d’épaisseur suffisante pour absorber des 


électrons de 3 MeV. 


Nous avons pu mettre en évidence les électrons Compton produits 
par le rayonnement y le plus intense (fig. 24). En prenant comme 
énergie maxima des électrons Compton Ek la valeur déterminée par 
le point d’inflexion, on trouve Bp = 2430 + 50 gauss/cem., Ec— 380 
+ 7 keV, hv— 567 + 10 keV. Lors de la mesure des électrons Comp- 
ton, le nombre de coups au maximum était de 20 par minute € 
tombait à 3 ou 4 par minute pour des énergies supérieures à celles de 
ces électrons Compton; le mouvement propre en coïncidence étai 
alors de 45 par minute en raison de l'énergie grande des y émis 
par "As. Avec ces intensités il nous était impossible de déceler pat 
ses électrons Compton une raie de photons moins intense que celle de 
567 keV. 

Nous avons d'autre part pu mesurer avec plus de précision les 
raies y par leurs électrons photoélectriques en utilisant les diffuseurs 
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de plomb (1/10 de mm.) et d'uranium; les résultats sont groupés 
dans le tableau suivant : 


‘s 


| 


j Diffuseurs Bp gauss/cm, 
Er 

| Pb 2 835 + 25 
| 5 315 + 20 
| 

U 2.716 +25 


EN RS 
0 1000 2000 3000  Bpgausscm 
Fig. 24. — Electrons Compton donnés par les y de T6As. 


_Les intensités étaient pour le diffuseur de plomb de 4o coups/minute 
ju maximum pour la raie de 568 keV, et de 12 pour la raie 1 252 keV 
vec un mouvement propre de 60 ; elles étaient encore plus faibles 
ors de la mesure avec le diffuseur d'uranium, de 23 pour la raie de 
66 keV avec un mouvement propre de 30. Ceci explique que nous 
’ayons pu mettre en évidence les raies nettement moins intenses 
isnalées par d'autres auteurs : l'accord avec ceux-ci est très satis- 
aisant pour les raies que nous avons pu mesurer, 


INTERPRÉTATION DES RÉSULTATS. — D'après le spectre expérimental 
btenu pour As nous avons fait sa décomposition en spectres simples 


inn. de Phys, 12e Série, t. 6 (Juillet-Août 1951). 45 
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en utilisant les droites de Kurie suivant la méthode indiquée dans la 
première partie de ce travail, en supposant que les spectres ont Me 
formes correspondant à une transition permise. Les résultats so 
représentés figure 25. Dans la détermination des droites, nous a ec 
de façon générale attribué moins d'importance aux points voisins du 


(Vowr)? 


30 


20 


Fig. 25, — Décomposition du spectre de As 
par le tracé des droites de Fermi. 


maximum d'énergie pour lesquels une faible erreur absolue entraîn: 


. une très grande erreur relative, puisqu'ils sont obtenus à parür de 


écarts entre une droite et une courbe arrivant tangentiellement à L 
droite. 

Il est presque toujours nécessaire d’utiliser les valeurs des énergie 
des raies y connues pour déterminer l’énergie maxima des spectre 
autres que le plus énergique, ceci est particulièrement vrai dans 1 
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as de As où la différence entre les deux spectres les plus énergiques 
st faible, la droite représentant le premier ne pouvant être déter- 
minée que par peu de points. Nous trouvons ainsi pour le premier 
spectre une énergie maxima Wi, — 7,18 + 0,4, E— 3,15 0,03 MeV. 
Sans la connaissance des énergies des Y nous aurions plutôt fait 


10 


1 2 3 ns 5 6 1  Vimp? 


Fig. 26. — Autre possibilité du tracé des droites de Fermi. 


passer la deuxièmé droite entre les points expérimentaux, mais cela 
lonnait comme différence d'énergie entre les spectres 1 et 2 0,62 MeV, 
valeur qui ne correspondait à aucune de celles trouvées pour les raies 
le photons alors que le deuxième spectre d'intensité relative grande 
loit être suivi d’un photon facile à déceler. Nous avons donc consi- 
léré l’un des points comme nettement aberrant et choisi la droite qui 
jonne pour Wi2 6,02 Æ 0,3 moc° ou 2,36 + 0,03 MeV; les droites 3 
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"4 r De 
et 4 correspondant aux troisième et quatrième spectres sont détermi 
nées par un grand nombre de points alignés aux erreurs expérimen 
tales près. , a 

Nous donnors à titre d'exemple (fig. 26) une autre interprétation 
qui nous avait semblé possible mais que nous avons abandonnée, les 
droites dans ce cas étant déterminées par beaucoup moins de points 
que dans le premier cas. | 

La décomposition en droites de Fermi que nous avons retenue 


SZ 


nl PR NS RARE ve 
8000 10000 B 


1 
(0) 1000 2000 4000 6000 GRR 


Fig. 27. — Spectres partiels de As : N/Bp = f(Bo). 


était de beaucoup la plus satisfaisante des différentes autres possibi- 
lités. S 
Les figures 27 et 28 donnent le spectre expérimental et sa décom- 
position en spectres simples obtenus à partir des droites de Fermi, le 
premier est en fonction de la quantité de mouvement Bo des électrons, 
le deuxième en fonction de leur énergie E. D’après la surface de ces 
courbes nous avons déduit les intensités relatives des spectres partiels 
et nous avons calculé, connaissant les énergies maxima et les inten- 
sités, les périodes partielles et les valeurs du produit ft relatives à 


chaque composante. Les résultats obtenus sont groupés dans le 
tableau suivant : 


Ga ——— 


| Emax. 
| 2 — me. À mm | Intensité 
| omposante |- sr es d Vi 
| mCo? MeV 
| mo TT IN y Pau. y vl duo 
i 1 TTe 3,15 54 o/o 1,44,105 | 1 300 
2 6,04 2,57 21 0/0 3,6. 10° 495 
3 ,99 130 19 0/0 4.10 60,7 
4 1,8 0,4 7 0/0 X 1110" 0,4 


Fig. 28. — Spectres partiels de As : N/W —f(W). 


ScHÉMA DE NIVEAU DE 69e. — Nous rapportant aux tableaux donnés 
u chapitre premier nous voyons que les spectres 1 et 2 ont des 
aleurs de jt correspondant à une transition deux fois interdite (nous 
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sommes dans le cas où 20 << Z < 65) le spectre 3 serait interdit 
d'ordre : et le spectre 4 permis. 

D'autre part étant données les intensités relatives grandes des 
raies y de 0,567 et 1,25 MeV par rapport aux raies de 1,8 et2,19 MeV, 
les premières doivent être d'ordre de polarité inférieur aux secondes. 
Enfin Se, résultat de la désintégration de As par émission ÊT est 
un noyau à nombre pair de protons et de neutrons. Pour tous les 
noyaux de ce type dont on a pu mesurèr le spin, on a trouvé la 

valeur o etjusqu’à présent tout 

MeV conduit à penser (établisse= 

ment des schémas de niveau 

en particulier) que ce résultat 

peut être étendu à tous les 
noyaux de À et Z pairs. 

Le seul schéma en accord 
avec l’ensemble des résultats 
obtenus pour les spectres £ et 
les raies y est celui représenté. 
figure 29. La différence d'éner= 
gie entre les niveaux fonda 
mentaux de As et 15e est 
celle déterminée avec le plus 
de précision, les moins précis 
étant les niveaux les plus éle= 
vés du "Se, l'énergie du spec- 
tre P nous conduirait à placer 
le deuxième niveau à 1,65 MeW 
alors que d’après les raies y il 
Piodan Sc léme te iv ne faut le placer à 1,8 MeV: 

de "Se otre schéma est en bon 

accord avec celui de Sieg- 

bahn (43) sauf pour les niveaux 

élevés de Se qui correspondent justement avec la partie du spectre 

où il a signalé une bosse, dont il ne semble pas avoir tenu compte 

dans sa décomposition en spectres partiels et que nous n'avons pt 
ni retrouver ni expliquer. 

L'exemple de l’étude des niveaux de ‘Se nous montre donc ques: 
l’utilisation des droites de Fermi est assez imprécise surtout lorsque 
le nombre des composantes dépasse 2 ou 3, le choix des solutions & 
tenant compte des photons trouvés est cependant restreint : dans k 


présent une seule nous semble pouvoir tenir compte de toutes le 
- données expérimentales. 
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CHAPITRE VIII 


ÉTUDE DE {Mo EN ÉQUILIBRE AVEC #Tcx 


Historique. — Par irradiation de molybdène par des neutrons 
lents, Amaldi et ses collaborateurs (40) ont obtenu un molybdène 
radioactif auquel on a attribué par la suite une période de 67 h (55,56). 
Cet 1sotope de masse atomique 99 peut être formé dans un grand 
nombre de réactions : ‘Mo (n, y), Mo (d, p), ‘®Mo(n,2n), Zr(a,n), 
1Mo (y, 2). Hahn et Strassman (57) ont signalé sa présence parmi les 
produits de fission de l'uranium ; il s’en forme lors de la fission de Th 
provoquée par les neutrons et de Bi bombardé par «. 

Seaborg et Segré étudiant la désintégration de *’Mo par des mesures 
d'absorption des rayonnements à l’aide d’une chambre à ionisation 
indiquent l'émission d’un spectre d'électrons négatifs d'énergie 
maxima 1,5 MeV ainsi que de photons d’environ 4oo keV ; comme 
produit de la désintégration, ils séparent chimiquement un isomère 
de ‘’Tc identifié par son rayonnement X, de période 6,6 h, qui 
revient à l'état fondamental par émission d’électrons de conversion 
d'environ 120 keV et de 7 d'environ 180 keV. Sur un échantillon de 
cet isotope séparé Kalbfell (59) met en évidence avec un spectromètre 
à focalisation semi-circulaire et plaques de photo les deux raies de 
conversion K et L relatives à une transition de 129 keV (136 d’après 
Seaborg). Une partie seulement des noyaux de *’Mo aboutirait à cet 
état excité, le reste allant directement à l’état fondamental de ‘’Tc de 
très longue période : environ 5.10° ans (60). Par la suite Katcoff (61) 
estime à 10 o/o la proportion des noyaux de *’Mo donnant *’Tc. 

Par une méthode d'absorption et de coïncidences Mandeville (62) 
indique pour *’Mo deux spectres 5 d'énergie maximum 1,03 et 
0,24 MeV ainsi que des y de 0,71 MeV, il observerait de faibles coïnci- 
dences y-y; après avoir séparé Te de période 6,6 h il mesure l'énergie 
des électrons de conversion, 130 keV, et ne trouve ni coïncidences f-Y, 
ni coïncidences y-Y. 

Avec une source de Mo en équilibre avec Te, Schwartz (63) 
signale des y de 770, 815, 840 keV mis en évidence par leur effet 
photoélectrique à l’aide d’un spectromètre à focalisation semi-cireu- 
laire. Miller et Curtis (50) avec leur spectromètre à lentille magné- 
tique trouvent des y de 240 et 750 keV qu'ils estiment ne pas appar- 
tenir à Te. Cork et ses collaborateurs (64) trouvent des y d'environ 
0,78 MeV ainsi que trois raies de conversion provenant de photons 
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de 139,6, 167,6 et 179,3 keV. Nous pouvons résumer les résultats 
obtenus par les deux schémas de désintégration : 


À %Mo -2> B— + Tex 
Tes nee 


Mo “> B-+ Te. 


Beaucoup de points restaient à préciser, en particulier la forme au 
spectre 5 émis par Mo ainsi que la valeur de son énergie maximum; 
le coefficient de conversion interne relatif au photon émis par ‘Fc, 
le rapport Nx/N. des électrons de conversion des couches K et {,, de 
façon à pouvoir établir un schéma des niveaux d'énergie de Te. 
Nous allons rassembler dans ce dernier chapitre les résultats des 
recherches que nous avons effectuées à ce sujet. 


PRÉPARATION CHIMIQUE. — Pour obtenir des sources très intenses à 
grande activité spécifique, il nous a semblé préférable d’utiliser du 
molybdène obtenu comme produit de fission de l'uranium provoquée 
par les neutrons lents car dans ce cas il n'y a comme masse de pro- 
duits inactifs que celle de l’entraîneur ajouté lors de la séparation 
de Mo des autres produits de fission. 

Toutes les sources que nous avons utilisées ont été préparées par, 
Mile Beydon au Commissariat à l'Energie Atomique à partir de” 
pastilles d'uranium irradiées à la pile; pour une meilleure compré- 
hension du travail nous citons ici la méthode qu'elle a suivie. 


\ 


Le principe de celle-ci consiste à séparer Mo de U et des autres 
produits de fission par extraction à l’éther en milieu HCI; Mo est 
ensuite séparé des éléments qui passent en partie avec lui par préci-. 
pitation par l’«-benzoïne-oxime. 

La quantité voulue de UO, est irradiée pendant 6o heures à la pile. 
On attend pendant 24 heures que les éléments de période courte aient 
décru ; UO; est alors attaqué par HCI concentré en quantité suffisante 
pour obtenir une solution environ HCI 3N. S'il y a avec UO; un peu. 
de UO; ou de U;04 la solution obtenue est verte: on ajoute alors 
quelques gouttes de NO;H pour oxyder la solution qui redevient. 
Jaune. La solution est alors agitée avec de l’éther (3,7cm° d’éther par 
gramme d'UO:). On décante, U passe presque en totalité dans la solu- 
tion aqueuse; l’éther est alors agité deux fois avec HCI SN saturé 
d’éther pour le débarrasser de U. L’éther, tout à fait incolore, est 
ensuite distillé en présence de quelques centimètres cubes d’eau, la. 
solution aqueuse est filtrée; les principaux éléments de fission sont. 
Mo, As, Ge, Te, Sn. On en sépare Mo par précipitation par l’«-ben- 
zoïne-oxime en milieu acide. | 
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a) Préparation de Mo avec entraîneur. — On ajoute à la solution 
iqueuse la quantité voulue d’entraîneur : molybdate d'ammonium 
5 mg. de Mo) et nitrate ferrique (30 mg. de Fe). Le volume de la 
solution étant alors 25.cm*, on neutralise par NE, acidifie par 1 cm? 
le SO;H:, refroidit à 50-100 et ajoute lentement en agitant une solu- 
ion d’a-benzoïne-oxime à 2 o/o dans l'alcool ; on agite 10 à 
9 minutes à froid, filtre, lave, on calcine à 500° à l’état de MoO,. 

b) Préparation de Mo sans entraîneur. — On traite la solution 
iqueuse comme dans a) mais en ajoutant du vanadate d'ammonium 
au lieu de molybdate d’ammonium (5 mg. de V), le précipité obtenu 
st de même calciné à 5000 à l’état d'oxyde. Le résidu calciné est lavé 
ivec NH, ; l’activité passe en grande partie dans la solution ammo- 
tiacale ; on filtre et évapore à sec le filtrat. Mo serait alors à l’état de 
molvbdate d'ammonium. Le rendement de l'extraction est de l’ordre 
de 10 0/0. 


RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX. — a) Spectre Ê et électrons de conver- 
#on. — Dans toutes les expériences on reprenait par deux gouttes 
l'eau le molybdate d’ammonium amené à sec; la source était pré- 
parée en évaporant sur une feuille de formvar aluminé par évapora- 
ion thermique de o,r à 0,3 mg./cm? suivant les cas, des gouttelettes 
déposées une à une à l’aide d’un tube capillaire sur une surface rec- 
angulaire de 2 X 8 mm. ; leur nombre en était plus ou moins grand 
suivant la pureté du précipité et Le problème à étudier : pour la déter- 
mination de la forme du spectre Ê nous avons utilisé des sources 
mtenses mais plus épaisses; pour l'étude des raies de conversion et de 
la partie du spectre de faible énergie, le dépôt était tout à fait trans- : 
parent mais d’une activité environ dix fois plus faible, 

Dans une première expérience, utilisant une source préparée avec 
entraîneur, nous avons déterminé la forme générale du spectre B 
nous attachant surtout à vérifier la pureté du produit; pour cela des 
mesures de période de décroissance ont été faites en différents points 
du spectre et suivies pendant 160 heures. On trouve une période de 
57 heures + 1 pour tous les points sauf ceux correspondant aux quan- 
jités de mouvement Bo — 1 350 gauss/cm., Bp = 1 000 gauss/cm. (les 
points étaient pris de 350 en 350 gauss/cm.) pour lesquels on observe 
une légère croissance pendant les premières heures, suivie d’une 
lécroissance avec la période de 67 heures. Ceci s'explique facilement, 
car, comme nous le verrons par la suite, c’est au voisinage de ces 
valeurs de Bo que nous avons observé les raies d'électrons de conver- 
ion attribuées à *’Te*, Lors de la préparation chimique, Mo est au 
moins partiellement séparé de Te, pendant les premières heures sui- 
gant sa précipitation on observe la formation de *’Tc* jusqu'à ce que 
l'équilibre de régime soit atteint, le nombre d’atomes de *’Tc* pro- 
juits par unité de temps à partir de *’Mo est alors égal au nombre de 
‘eux qui se désintègrent. : 
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L'énergie des y émis par Mo +Te étant relativement faible, le 
mouvement propre dans chacun des compteurs était d'environ LES 
du nombre de coups correspondant à la région moyenne du SP 
c’est pourquoi nous avons effectué presque toutes les mesures avec le 
compteur 1, seule la région des grandes énergies était mesurée avec 
les compteurs en coïncidence. Se 

Nous avons étudié la forme du spectre avec des sources intenses 
(2 000 coups/min. dans la région du maximum), l'erreur sur chaque 


P 
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Fig. 30. — Spectre de Mo. 


point était d'environ 2 o/o sauf dans le domaine des grandes énér- 
gies, des mesures ont été faites pour des valeurs de Bg distantes de 
170 gauss/cm. (de 0,12 en 0,125 A). 

Par des mesures courtes de 2 à 5 minutes, tout le spectre a été 
balayé, le changement relatif de quantité de mouvement d’un point 
au suivant Fe était de 2 0/0 de façon à ne pas laisser échapper la 


présence de raies de conversion ; étant données les grandes fluctua- 


NW 10 0/0 pour les basses 


; EUR : V2N 
tions dans la mesure des intensités (æ 
énergies, 2 o/o pour la région du maximum), nous pouvons estimer 
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que toutes les raies d'intensité supérieure à 5.10? du nombre total 
des désintégrations de Mo auraient été ainsi mises en évidence sauf 
dans la région de 1 000 à 1 4oo gauss/cm. où elles pourraient être 
masquées par les raies de conversion interne intenses dont nous par- 
lerons par la suite. 
Enfin avec des sources très minces nous avons étudié le domaine 
des raies de conversion avec des points distants de 15 en 15 gauss/cm. 
Les résultats des différentes séries de mesures, ramenées au même 
1} 


raie K 


Spectre 6 de 9 M, 
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Gaitièn, 
Fig. 31. — Raies de conversion de *’Tcx. 


nombre de désintégrations par unité de quantité de mouvement pour 
une valeur donnée de Bp sont représentés figure 30 et figure 31. 
L'énergie maxima est d’après la courbe de 5 600 + 50 gauss/cm., 
1 250 + 20 keV. La forme du spectre $ dans la région correspondant 
à la raie de conversion a été obtenue en attribuant à cette raie, 
d'énergie voisine de celle de ‘Ag (fig. 21) et de même largeur à 
mi-hauteur, la forme de celle-ci. Dans la région des basses énergies 
nous avons utilisé les valeurs obtenues dans l’étude de As pour 
ramener les mesures faites avec un compteur à fenêtre de 0,3 mg./cm°. 
à celles faites avec un compteur à fenêtre de 0,1 mg./cm?. 

La première raie de conversion présente un maximum pour une 
valeur de Bo — 1 226 gauss/cm. (118,5 0,7 keV) ; la deuxième a un 
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léger minimum pour Bo— 1 330 gauss/em. qui est à la limite des 
erreurs dues aux fluctuations ; cependant sa largeur à mi-hauteur 
semble trop élevée pour une seule raie ; d'autre part, en prenant les 
valeurs d'énergie de liaison sur les couches K, L. M données par 
M. Siegbahn (65) pour l'élément 43 : Ex = 21,09 keV, E, —3.24 keV, 
Eu—0,59 keV, nous obtenons en attribuant ia première raie à la 
conversion interne dans la couche K de *’Tc une énergie du photon 
de 139,5 +o,7 keV ; en prenant le maximum de la deuxième raie à 
1 335 gauss/cm. (138 keV) et en la considérant comme raie de conver- 
sion L, on a la valeur de hv— 141,2 keV ; alors que si on suppose 
deux raies l’une est une raie L, Bo — 1 325 gauss/cm., 134,8 keV qui 
conduit à la valeurhv—138keV, l’autreuneraie M, Bo—1 345 gauss/cm: 
(140 keV) d’où l’on déduit hy— 140,5 keV. Les résultats concernant 
les raies de conversion sont groupés dans le tableau suivant : 


Bo Exev E + EKLev = lv E + Ecuey = | E+ EmLey = Ày 

1 226 118,5 190 0210; 7 4 

1 335 138 à 141,2 
1 325 134,8 199150 | , 
1 345 140 140, = ri 


CE 


Une autre expérience, faite avec une source moins intense a donné 
les mêmes résultats aux erreurs de mesures près, le minimum entre 
les raies L et M étant cependant moins marqué. 

En tenant toujours compte de la forme de la raie de conversion de 
‘Ag pour déterminer celle de la raie de ‘’Te on trouve en appe- 
lant Nx le nombre d’électrons de conversion dans la raie K, N, celui” 
de la raie L :: | 


N_—=9. cas où l’on suppose une seule raie large, 


N 
EN 15 cas où l’on suppose une raie Let une raie M. 
Si Nr est le nombre total d’électrons émis dans la désintégration 
K 

de *’Mo, on ap vor. 

b) Raies y (66). — Les raies y ont été étudiées en plaçant le préci- 
pité de molybdate d'ammonium dans une des capsules de laiton 
décrites chapitre III, celle de paroi d'épaisseur 1 mm. suffisant pour 
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absorber les électrons. Les premières mesures ont été faites sans 
diffuseur (fig. 32) on observe quatre points d’inflexion, à 800, 3060, 
5 260, 3460 gauss/em., les deux derniers étant juste séparables à la 
précision de nos mesures, indiquant les énergies maxima de quatre 
groupes d'électrons Compton; le pic aux environs de 1 280 gauss/cm. 
est attribuable à une raie d'électrons photoélectriques large en raison 


Ne 


" de RE 
(e] 1000 2000 3000 


p 
Gauss cm. 


Fig. 32. — Electrons Compton émis par les y de Mo + %TcX. 


de l'épaisseur du laiton jouant le rôle de diffuseur ; le nombre de 
coups nets par minute dans la-région de 3 200 gauss/cm. a été de 16. 
avec la source la plus active pour un mouvement propre de 6 par 
minute, il était de 0,5 par minute pour Bo — 3 4oo gauss/cm. 

Les résultats relatifs à l'énergie Av des photons, déterminés par 
leurs électrons Compton, sont groupés dans le tableau suivant : 


Bp gauss/cm. Exev hVyev Intensité relative 
800 53,5 14912008 
3 060 54o 730 + 10 10 
3 260 5gt 795 + 10 4,5 
3 460 645 8ho + 10 2,5 


Les intensités relatives ont été calculées en supposant qu’elles 
étaient, pour les y d'énergie voisine proportionnelles à l'intensité au 
maximum; l'efficacité du radiateur pour les électrons Compton 
variant peu dans ce petit domaine d'énergie. 

La recherche des raies photoélectriques a été faite systématique- 
ment ; les mesures étant prises de façon que leur écart relatif soit 


d'environ 2 0/0 (largeur d’une raie à mi-hauteur). Dans la région des 
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N/ basses énergies (Bp 1 800 gauss/ 
Fr cm.) on à utilisé un diffuseur d'or 
de 20 y, pour le domaine 500 << Bp 
< hL800 gauss/cm., on a pris un 
diffuseur de plomb de 1/10 de milli= 
mètre, enfin les grandes énergies et 
la région des raies ont été étudiées 
avec un diffuseur d'uranium de 
0,15 mm. Des raies ayant été obte- 
nues pour des valeurs très voisines 
de Bp avec un diffuseur de Pb, d’Au 
et Cu, nous avons étudié cette région 
avec un diffuseur d’Ag de nombre 
atomique compris entre ceux de Au 
et Pb d’une part et de Cu de l’autre. 
La figure 33 représente la région 
des grandes énergies étudiée avec 
le diffuseur d’U. 
Appelant Ex, E. les énergies de 


3000 4000  Bp liaison des niveaux K et L des élé- 
Gauss cm or - 

ments utilisés comme diffuseurs, 

Fig. 38. — Raies photoélectri- nous avons groupé les résultatsexpé- 


ques énergiques des y de *Mo 


à rimentaux ainsi que les énergies des 
(diffuseur d’U). À % 


photons qu'on en déduit. 


| Diffuseurs | Bp (gauss/cm.) | W (keV) 


——__—_—_——_—_—_— | —— 

—_— 

— — 
——————_—_—_— 


U 1 220 117,6 
3 380 624 
3 550 670,5 
3 780 732,5 
Pb 772 50,8 
1 245 121,8 
3 480 651 
3 670 704 
Au 815 57 
1 260 124,5 
3 55o 670 
Ag x 180 110,5 
Cu 1 285 128,4 


AIR 
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En né considérant que la raie de 117,6 keV, obtenue avec un diffu- 
seur d'U, nous pouvons l’attribuer à l'effet photoélectrique dans la 
couche K d’un photon de 233,4 keV, en accord avec la valeur 240 keV 
donnée par Miller et Curtis ; mais en l’absence de raies correspondant 
a cette énergie avec d’autres diffuseurs, nous avons attribué cette raie 
à un effet photoélectrique dans la couche L, la raie Av— Ex très peu 
énergique étant difficile à détecter. 

Nous avons déterminé les intensités relatives des différents pho- 
tons; pour les 3 y d'énergie très voisine nous avons pris d’une part 
le rapport des intensités maxima, d’autre part le rapport des surfaces 
relatives aux raies, les valeurs trouvées sont indiquées colonnes 1 et 2, 
la colonne 3 donne les intensités relatives compte tenu de la variation 
de la section efficace d’effet photoélectrique avec l'énergie des y. 


key 


Nous avons ensuite cherché à déterminer le rapport des intensités 
des raies de 740 et 139 keV ; pour cela nous avons mesuré le nombre 
de photoélectrons produits par ces deux photons dans des diffuseurs 

. d'épaisseur négligeable par rapport au parcours des photoélectrons, 
le nombre de photoélectrons correspondant à la raie de 139 keV étant 
la somme des photoélectrons K et L. 

Nous avons mesuré les intensités relatives des raies photoélectri- 
ques K et L du y de 139 keV avec un diffuseur d’or de 1/2 x 
(1 mg./cm?), le parcours des électrons de la raie de 59 keV étant de 
5,5 mg./cm?. Mais avec un diffuseur aussi mince nous comptions en 

> même temps que les photoélectrons L formés dans Au les photoélec- 
trons K provenant de la capsule de laiton ; nous avons alors interposé 
. une feuille d’Ag entre la capsule et la feuille d’or, les résultats des 
mesures sont représentés figure 34 ; ces raies ont bien une largeur à 
mi-hauteur de 2 à 3 0/0 indiquant que les photoélectrons ne sont pas 
T 
-ralentis dans l’épaisseur du diffuseur. Le rapport des intensités 
mesuré d'après les maxima des raies et d’après leur surface est de 0,3. 

Dans un article d'ensemble sur l’effet photoélectrique Hall (26) 

donne comme valeur de ce rapport dans le cas relativiste où 
_ Av/mc? = 1, la valeur 1/4 où 1/5. Dans le cas non relativiste quil 
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applique pour des valeurs de y de l'ordre de 100 keV, il donne la 
formule : 


T. 
K 
— — 8 
“D 


Z— 8 \6 [1 + 4/3(V/u — 1)}exp { 8v/%ù — 1)-4/2 tan" (Vve — 12 — à } 
(5 — =) 1 — 6(ve/v) + 8(v:/v)? 


où Z est le numéro atomique du diffuseur, $, — 0,8 et Sa — 4,15 tien-" 
nent compte de l'effet d'écran. 


ä ( 2r?me" 


y — 72 Mis ESC )=ZRy 
vo = 1/4(Z — 8:)Ry. 
On trouve pour un photon de 140 keV et un diffuseur d'or 0,1. 
K 


Un désaccord entre la théorie et l'expérience à propos des sections 
efficaces d’effet photoélectrique a déjà été signalé dans le travail de 
Hall ; portant sur une courbe les coefficients d'absorption dans diffé- 
rents éléments pour différentes énergies des photons on observe un 


N 
Bp 


RÉ RER LE VAL DC AE nd L 
(e] 500 1000 1500 B 
Gauss cm. 


Fig. 34. — Raies photoélectriques K et L dans Au du de 139 KeV. 


écart important entre ces points et la courbe théorique qui donne 
l'absorption par etfet photoélectrique dans des domaines d'énergie où 
l'absorption par effet Compton est presque négligeable, et ceci est 


‘re jee .. que le numéro atomique de l'élément est plus slee 
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T 
L . y» . 

Le rapport 7 bien connu expérimentalement dans la région des 
K 


sauts d'absorption (hy < 100 keV) a été très peu étudié dans un 
domaine d'énergie de 100 à 500 keV où l'effet photoélectrique est 
cependant encore notable; la technique spectrométrique doit per- 
mettre d'apporter de nouvelles précisions sur ces valeurs. 

Connaissant le rapport pour la raie de 139 keV, nous avons 
mesuré avec un diffuseur d’or de 4 x les intensités relatives de la 
raie photoélectrique L du y de 139 keV et de la raie donnée par le y 
de 740 keV ; les mesures sont très peu précises, l'intensité maxima 
étant de go coups nets par minute dans le premier cas et de 6 à 
9 coups nets avec un mouvement propre de 6 dans le deuxième, ce 
diffuseur très mince ayant une efficacité faible pour des photons 
énergiques. 

La valeur obtenue d’après le rapport des surfaces des raies est : 


Js39 
1:40 


TS EE et 


Nous avons pris comme valeurs des sections efficaces d'effet photo- 
électrique dans l'or pour les deux photons celles données par les 
courbes établies d’après les formules de Hulme et Gray où la section 
efficace totale est évaluée aux 3/4 de la section efficace relative à la 
couche K. La précision de ces valeurs est suffisante étant donnée celle 
de nos mesures d'intensité. 

_ On HIER OT L 


2 Jo 
Les valeurs des énergies et des intensités des photons émis par 


#Mo en équilibre avec *’Tc sont réunies dans le tableau suivant : 


hvkev re 
138,5 + 1: 23 + 10 
7hbUY 2 50 10 
782; 726) 5 5:27 "0,0 
850 + 10 3 E,:0,b 


La valeur de 138,5 keV du photon émis par ‘Tec est en très bon 


‘accord avec celle obtenue à partir de l’énergie des électrons de conver- 


sion interne 139 + 1 keV. 


INTERPRÉTATION DES RÉSULTATS OBTENUS. — Utilisant la forme du 
spectre des électrons B émis par Mo nous avons tenté sa décomposi- 
tion en spectres partiels en traçant les droites de Kurie ; la figure 39 


représente les résultats obtenus en ne tenant pas compte des points 


Ann. de Phys., 12 Série, 1. 6 (Juillet-Août 1951). 46 
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0 W 
Û LS 2 25 3 mio 
Fig. 35. — Première possibilité de décomposition du spectre de Mo. 


N 
ep 


5000 Bp Gauss cm 


4000 


0 1000 2000 3000 
Fig. 36. — Spectres partiels dé Mo : première décomposition, 


ET 
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expérimentaux correspondant aux énergies les plus élevées pour les- 
quelles l'erreur relative est grande. La première droite est déterminée 
par un grand nombre de points et conduit à la valeur W,, de l'énergie 
maxima du spectre 8 3,42 mc?, Eu — 1,235 MeV. On peut alors 
suivant la méthode décrite chapitre premier continuer la décompo- 
sition, les valeurs des énergies maxima des spectres étant de moins 
en moins précises d'aulant plus que la deuxième droite est beaucoup 
moins bien définie que la première. Connaissant les énergies maxima 
nous avons recalculé les spectres partiels et déterminé les intensités 
relatives d’après la surface de ces spectres (fig. 36) ; on en déduit alors 
les périodes partielles et les valeurs de ff pour chacuñ d’entre eux. 
Ces résultats sont groupés dans le tableau suivant : 


Emax. 4 
Compo- A  , 1 
Daure Jre sec. f L 
mc? keV 

I 3,42 1 235 100 3,6 10° | 35 1,3.107 
2 2,23 630 20 1,8.10° 3,1 5,6. 10° 
3 1,75 380 25 1,902 100 0,8 1,1.106 
A 1,34 170 6 6.10 AFDIT08r | 7610) 


k 
1 15 AE 2,5 3 Wnoc? 
Fig. 37. — Deuxième possibilité de décomposition du spectre de *’Mo, 


0 
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Tenant compte du photon de 139 keV émis par “Te dans son 
retour à l’état fondamental on peut envisager une deuxième possibi- 
lité de décomposition où la première droite passe par les points que 
nous avons négligés dans la décomposition précédente ; on obtient 
alors (fig. 37) Woi — 3,48 mc°, Eu —1 265 keV ; cette première droite 
tracée à l’aide de trois points expérimentaux est évidemment mal 
définie ; le deuxième spectre doit être tel que son énergie maxima 


Bp 


1000 2000 3000 4000 5000 5 F 
qauss cm 


Fig. 38. — Spectres partiels de *’Mo : deuxième décomposition. 


soit 1 125 keV, Wo— 3,21 mc?; nous avons obtenu une deuxième 
droite de Fermi assez bien définie remplissant ces conditions ; ce qui 
nous permet de poursuivre la décomposition en spectres simples ; on 
obtient ainsi quatre spectres partiels représentés figure 38 et peut-être 
un cinquième mais la précision est trop faible pour en tenir compte; 
les valeurs numériques relatives à cette deuxième possibilité de 
décomposition sont groupées dans le tableau suivant : 
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:  SCHÉMA DE NIVEAU DE %Tc. — Chaque décomposition possible du 
spectre Ê de *’Mo en ses composantes partielles entraîne au moins 
une possibilité pour l'établissement du schéma de niveau de ‘Te 
compte tenu des énergies des y et des intensités relatives des spectres 
et des y. Dans le premier cas la différence de 600 keV entre les éner- 
gies maxima Wo et Ws des deux spectres les plus énergiques 
conduit au schéma figure 39a suivant lequel le spectre le plus éner- 
gique aboutirait au niveau excité de ‘’Tc de période 6,6 heures et 
serait suivi d’un photon partiellement converti de 139 keV, le 
deuxième spectre étant suivi du photon de 745 keV. Pour tenir compte 


b/ . E 


KeV KeV 
1375 
1265 
| 
| 990 990 
| 
( 
745 745 
850 
Eat 
| 
l 139 139 
0 0 


Fig. 39. — Schéma de niveau de Tec : 
a) première possibilité ; b) deuxième possibilité. 


du rapport d'intensité entre les y de 745, 780, 850 keV nous sommes 
‘amenés à considérer le troisième spectre comme la somme de deux 
spectres, l’un suivi du photon de 780 keV, l’autre de celui 850 keV ; 
en fait il est impossible, étant donnée la faible différence d'énergie 
maximum qu'auraient ces deux spectres de les mettre en évidence sépa- 
rément lors d’une décomposition par des droites de Fermi, surtout 
lorsqu'ils sont les troisième et quatrième spectres de cette décompo- 
sition. Le quatrième spectre serait suivi de photons d'intensité trop 
faible pour être détectés avec notre spectromètre; il pourrait être 
suivi de 2y en cascade ce qui expliquerait les faibles coïncidences yÿ-y 
signalées par Mandeville (62) et par J. Laberrigue (travail en cours 
au Laboratoire de Chimie Nucléaire du Collège de France). Par contre 
on devrait avec un tel schéma observer des coïncidences entre des y. 
et des B plus énergiques que ceux signalés par Mandeville. D'après 
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les valeurs de f{ le spectre 1 serait deux fois interdit, les spectres 2: 
et 3 une fois interdits, et le quatrième spectre correspondrait à une 
transition permise. 

Ne possédant aucune donnée sur le spin de *’Mo ou d’un des états 
de *Te, il nous est très difficile d’attribuer une valeur aux spins dés 
différents niveaux d'énergie. 

Dans le deuxième cas possible de décomposition en spectres par- 
tiels, on aboutit au schéma figure 39b ; ici aussi le spectre d'énergie 
maxima Wos — 370 keV doit être considéré comme la somme de deux 
spectres suivis l’un du photon de 780 keV l’autre du photon de 
850 keV ; comme dans le cas précédent on devrait observer des coïn- 


cidences £-y avec des électrons d'énergie relativement grande 
(500 keV). 


Erar 1S0MÈRE DE Tec DE PÉRIODE 6,6 HEURES. — Comme nous l'avons 
vu au chapitre premier, plusieurs données expérimentales permettent 
d'atteindre l’ordre de polarité d’une transition isomérique : relation 
liant la période à l’énergie, coefficient de conversion interne, rapport 
des coefficients de conversion dans les couches K et L. 

Dans le cas de *’Tc, la période est 2,37. 10“ secondes (log T —/,37) 
et l’énergie du photon émis 139 keV, d'après la classification obtenue 
par Berthelot (14) en portant log T en fonction de l'énergie àu 
photon, le point relatif à ’Te* se place sur une droite correspondant 
à une transition 2* polaire. Les coefficients de conversion interne 
sont alors élevés (9,2 pour la conversion interne électrique, 33 dans 
le cas magnétique), le nombre total des désintégrations aboutissant à 
l’état isomère de *’Te* serait alors presque égal au nombre d'électrons 
de conversion de la raie de 139 keV : 10 0/0 du nombre total de désin- 
tégrations (d’après nos mesures du rapport d'intensité de la raie de 
conversion au spectre £ total de *’Mo) en accord avec la valeur donnée 
par Katcoff (31). 

Si à est le coefficient de conversion interne de la transition 
#Te* —+ "Te, nous pouvons le calculer de façon approximative pour 
chacun des deux schémas en fonction, soit des intensités relatives des 
spectres partiels, soit de celles des y émis. 

Appelons S13 Sa 93 Se, Nx respectivement les intensités des spectres 
partiels 1, 2, 3, 4 et de la raie de conversion K, L3s, lux les intensité 
des photons de 139 et 745 keV : | 


sys 
La ere 
D I - à CT Nxt+lsw S,+s 
ans le premier cas de décomposition on a : em Re 
T'AS Se 


LU 91 L Ss 
RCE —= S; LA 
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D'autre part, Nx + Lis —S, : 


Nr ++)=s +5 &== 0,19: 
D’après le deuxième schéma de désintégration on a : 

La D2 + * 

(rte) a — 0,45. 

Ni(1++)=S +5, äæ— 0,2. 


Nous réunissons les valeurs des coefficients de conversion interne 
calculés pour une transition de 139 keV et un numéro atomique 
Z —43 d’après les tables numériques de Rose et collaborateurs (x et £ 
sont respectivement les coefficients de conversion interne électrique 
et magnétique, le chiffre des lignes indique l’ordre de polarité) et en 
regard les valeurs calculées d'après nos mesures. 


œ () 1e" schéma 2e schéma 
I PCR mes 9,710. 
2 20241074 F,2:107: {1,6 0,45 
3 1,62 5 œ œ 
4 9,179 3,3.10! 0,15 0,2 
5 5,27.10! 2,25.10° 


__ Dans les deux cas et surtout dans le deuxième c'est avec un ordre 
de polarité 2 (électrique où magnétique) que l'accord est le meilleur. 
Nous avons obtenu comme rapport des coefficients de conversion 


N . - . 
interne dans les couches K et L, = 9, cas où l’on attribuait la raie 
L 


à | 
£ K . . 
large à une raie L seule, = — 15 si l'on suppose une raie Let une 
L 


raie M. Pour calculer ce rapport de façon théorique pour l'énergie du 
photon et le numéro atomique Z—43 de ‘Te, nous avons utilisé 
- dans le cas électrique les courbes de Hebb et Nelson (18), dans le cas 
. magnétique celles de Lowen et Tralli (21) ; voici les valeurs trouvées : 
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Les résultats expérimentaux indiquent une transition dipolaire 
électrique ou magnétique, ou quadrupolaire magnétique. | 

Comme nous l’avons déjà signalé, des désaccords assez importants 
étant apparus entre les valeurs des coefficients de conversion calculés 
approximativement et ceux calculés exactement par Rose et ses colla- 
borateurs, il est probable que lorsqu'on possédera aussi les coefficients, 
de conversion dans la couche L, on sera amené à modifier les valeurs 
du rapport Nx/Nr. | ee 

D'un point de vue expérimental, des mesures plus précises faites 
sur les raies de conversion peuvent difficilement modifier de façon 
importante la valeur du rapport que nous avons obtenu, des sources 
plus minces par exemple auraient plutôt tendance à diminuer l’absorp- 
tion des électrons de conversion K plus mous. Nous avons pu faire la 
comparaison avec les raies de conversion K et L de ‘Ag pour Îles- 
quelles, en accord avec d’autres auteurs, nous avons trouvé un 
rapport Nx/N: —=1. Il semble improbable que l’on puisse obtenir pour 
le rapport Nx/N. relatif à *’Te la valeur 2,6 ou même h,8 correspor- 
dant à une transition 2* polaire qu'indique la relation période- 
énergie. 

Nos résultats expérimentaux nous conduisent à attribuer à la tran- 
sition isomérique *’Te* + Te un ordre de polarité 2 magnétique ou 
un mélange de transitions électrique et magnétique, l’accord étant 
meilleur si l’on choisit le schéma de niveau (fig. 39b). 


RÉSUMÉ ET CONCLUSIONS 


Le spectromètre que rous avons construit s’est montré répondre 
aux conditions requises, nous permettant d'étudier avec une bonne 
précision les spectres P et les photons par leurs effets secondaires. Il 
nécessite cependant, comme cela était prévu, des sources radioactives 
très intenses. Nous avons pu mesurer l'énergie des y les plus intenses 
émis par As, 0,56 et 1,25 MeV, déterminer avec précision l'énergie 
du spectre P, 3,15 E 0,03 MeV et décomposer le spectre total en quatre 
spectres partiels en établissant ainsi un schéma cohérent des niveaux | 
d'énergie de Se compte tenu des y moins intenses mis en évidence 
par d’autres auteurs. Nous pouvons affirmer que ‘As n’émet pas 
de + dans une proportion supérieure à 5 0/00 des 8—. 

Dans l'étude de Mo en équilibre avec *’TeX, nous avons mesuré 
l’énergie des ÿ émis par Mo, 945, 780, 850 keV et indiqué un ordre de 
grandeur de leur intensité relative ; le spectre 8 émis par *’Mo a une 
énergie maximum de 1 250 15 keV, il est sûrement complexe et peut 
être décomposé en quatre spectrés partiels. %TeX revient à son état 
fondamental par émission d’un photon de 139 + 1 keV partiellement 
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converti, le coefficient de conversion «x est compris entre o,1 et 1 ; le 
rapport des coefficients de conversion ax/ax, est de l’ordre de 10. 

L'établissement des schémas de niveau déjà difficile dans un cas 
complexe comme celui de #Se l’est encore plus pour Te étant 
donné le faible écart séparant les niveaux d'énergie (émission d’un y 
peu énergique et de 3 y d'énergie voisine), impossibles à distinguer 
par une décomposition des spectres par la méthode des droites de 
Kurie. Des mesures de coïncidence associées à la méthode spectro- 

. métrique semblent seules pouvoir permettre d'établir pour Te un 
schéma de niveau. 

Au cours de notre travail un désaccord nous est apparu entre les 
valeurs théoriques et la valeur expérimentale que nous avons trouvée 
pour le rapport des sections efficaces d'effet photoélectrique dans les 
couches K et L pour un y de 140 keV. 
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L'AIMANTATION DES ACIERS 
DANS LES CHAMPS MAGNÉTIQUES FAIBLES : 
EFFETS DU TEMPS, | 

DES TENSIONS, DES CHOCS. 
DES CHAMPS MAGNÉTIQUES TRANSVERSAUX () 


Par M. Louis LLIBOUTRY 


SOMMAIRE. — Après avoir rappelé brièvement les lois de Rayleigh et 
l'explication qu’en a donnée Néel, on signale que, moyennant un léger 
changement des constantes, elles restent à peu près valables jusqu’à près 
de la moitié du champ coercitif, mais qu’alors apparaît un phénomène 
nouveau, la reptation du cycle de champ, dont on étudie les lois ($$ 1-5). 

On vérifie ensuite quelques conséquences de la théorie du traïnage 
magnétique élaborée par Néel, et l’on indique un procédé commode pour 


mesurer la constante S qui s’y introduit. L'étude de ce procédé conduit à 


compléter un calcul de Néel en tenant compte du fait que le volume » des 
discontinuités de Barkhausen n’est pas uniforme. L'expérience semble 


1 
militer en faveur de la loi en v—3 pour $ prévue par cet auteur ($ 6-9). 
- Dans la troisième partie or étudie l’effet magnétique des tensions, en 
distinguant soigneusement les différentes aimantations que l’on peut 


‘observer pour de mêmes valeurs de la tension et du champ ($$ 10-19). On 


étend'à ces divers cas le calcul de Brown basé sur les lois de Rayleigh, 


et on le complète en tenant compte des variations des constantes avec la 
‘tension. On peut ainsi expliquer la dissymétrie traction-compression, que 
* ne prévoit pas Brown. On signale que les effets d’une tension sont modi- 
fiés par la reptation trouvée au début, et par le traînage magnétique 


{S 20-23). 
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On étudie ensuite l'effet de chocs, dans un cas où l’étude mécanique 
peut être entièrement faite, et on le compare à l’effet de compressions 
lentes. Dans les champs très faibles les résultats sont les mêmes avec une 
grande précision, si l’on tient compte des courants de Foucault. L'effet de 
ces courants n’est d’ailleurs pas donné par la théorie classique, car ik 
s’agit de phénomènes irréversibles ($$ 24-29). On signale l'influence corsi- 
dérable du traînage sur l'effet des chocs faibles, influence qui ne peut 
s'expliquer avec la théorie de Brown seule ($ 30). 

On étudie enfin l’action d’un champ magnétique transversal, théorique- 
ment et expérimentalement. On définit à ce propos une nouvelle aimanta- 
tion « anhystérétique », distincte de l’aimantation idéale : l'aimantation 
après saturation transversale ($$ 31-37). 

Quelques calculs annexes d’un intérêt général complètent ce travail. 


INTRODUCTION 


Dans ce travail, effectué au Laboratoire d’Electrostatique et de 
Physique du Métal à Grenoble sous la direction du protesseur Néel, 
j'ai cherché à clarifier les phénomènes complexes et mal connus 
grâce auxquels l’aimantation d’un corps ferromagnétique dans un 
champ faible peut prendre à peu près n'importe quelle valeur: Deux 
fils conducteurs rendent actuellement cette étude possible : la théorie 
des lois de Rayleigh et celle du trainage magnétique, développées 
toutes deux par le professeur Néel. 


PREMIÈRE PARTIE 


LES LOIS DE LORD RAYLEIGH ET LEURS LIMITES DE VALIDITÉ . 


Je me propose d'étudier l’aimantation des fers et des aciers dans 
les champs magnétiques faibles, disons pour fixer les idées infé- 
rieurs à la moitié de leur champ coercitif, c'est-à-dire de l’ordre de 
grandeur du champ terrestre. Lorsque le champ magnétique est trés 
faible, inférieur au vingtième du champ coercitif par exemple, l'in- 
tensité d’aimantation est liée au champ magnétique par des lois 
expérimentales solidement établies, découvertes en 1887 par Lord Ray- 
leigh (1), et que je vais d’abord rappeler. Nous examinerons ensuite 
les écarts qui apparaissent dans des champs moins faibles. 
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1. Enoncé des lois de Lord Rayleigh. — 1° Un corps désaimanté 
placé dans un champ magnétique très faible prend une aimantation 
qui est une fonction quadratique du champ : 


J—=YH + RH. (H=> 0) 


Les constantes y (susceptibilité initiale) et R (constante de Ray- 
leigh) dépendent de la façon dont le corps a été désaimanté 
(Ewing (23)). Je reviendrai plus loin sur ce phénomène. Pour le 
moment je supposerai que le corps a été désaimanté dans un champ 
magnétique alternatif dont l'amplitude décroît lentement jusqu’à la 
valeur nulle. 

20 (Enoncé de W. F. Brown (65)). Une variation AH du champ 
magnétique, de sens inverse à la variation qui l’a immédiatement 
précédé, entraine une variation de l’aimantation de même signe 
que AH et de valeur absolue : 


R : 
AJ = | AH | + jap. 


Cette loi n’est valable que tant que le champ reste à l’intérieur 
de l'intervalle (— H,,, + H,), H,, étant la valeur absolue maximum 
qu'a prise le champ depuis la dernière désaimantation. 

Portons le champ en abscisse, l’aimantation en ordonnée, et tra- 
çons les deux demi-paraboles qui constituent la courbe de première 

aimantation : 
| J—H + RH? (H> 0), 
J— yH — RH?. (H Lo) 


L Si, partant d’un point de cette courbe d’abscisse H,,, on fait osciller 
le champ entre deux valeurs + H, et — H,,, le point (H, J) décrit un. 
cycle de Rayleigh, formé de deux arcs de parabole symétriques par 
rapport à l’origine. Pour le dessiner on tracera un parallélogramme . 
circonscrit au cycle (deux côtés de pente x et deux sommets sur l'axe 
des J), puis un hexagone circonscerit (on réunit les milieux des côtés : 
*ce sont les tangentes aux points représentant la rémanence). Sur la 
figure 1, ona ainsi tracé deux tels cycles, AB et A'B. 
- Si maintenant à partir de OC, atteint par valeurs décroissantes du 
champ, on fait croître le champ, on décrit l'arc de parabole CB, qui 
se déduit par translation du cycle de Rayleigh A'B”. 
Arrétons-nous en D. Cet état peut être également obtenu en faisant 
décroitre le champ depuis B, sur la courbe de première aimantation. 
Mais alors, le champ augmentant, on ne décrit pas DB mais bien DB;, 
avec une pente x au départ. L'état magnétique du corps et son 
aimantabilité ne sont donc pas déterminés par les seules valeurs du 
‘champ et de l'intensité d'aimantation ; il faut connatlre loute son 
histoire depuis la dernière désaimantalion. 
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l 1 1 i raître 
Ce caractère essentiel de l’aimantation-va constamment apparaît 


6 ’il est déjà : ans Îes 
au cours de notre étude ; nous voyons qu'il est déjà inclus d | 


classiques lois de Rayleigh. 


Fig. 1. — Lois de Lord Rayleigh. 


2. Théorie des lois de Rayleigh. 


— &@) LE MÉGANISME DE L’AIMANTA- 


Luce 


TON. — Si la valeur de l'intensité d’aimantation ne suffit pas àcarac- 


tériser l’état magnétique d’un cor 
statistique. Il est établi aujourd’hui 
se divise spontanément en un très 


les domaines élémentaires de Wei 


que tout corps ferromagnétique 


ss, chacune aimantée à saturation 


grand nombre de petites régions, 


ps, c'est qu'elle est une grandeur | 
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dans une direction déterminée. Lorsque le corps est dit désaimanté, 
à notre échelle macroscopique, c’est que les aimantations de tous ces 
domaines se compensent par effet statistique. 

Si l’ou soumet ce corps à un champ magnétique croissant, deux 
processus d’aimantation surviennent : 

1° Agrandissement de certains domaines aux dépens de leurs voi- 
sins par déplacement des parois qui les séparent (parois de Bloch). 

2° Rotation de l'aimantation spontanée pour l’amener dans la 
direction du champ imposé. 

Ces processus peuvent être tous les deux soit réversibles, soit irré- 
versibles. En général mécanismes réversibles et mécanismes irréver- 
sibles se produisent simultanément. 

Les microcristaux constituant le fer et les aciers sont fortement 
anisotropes vis-à-vis des propriétés magnétiques. Aussi la rotation 

de l’aimantation spontanée y est-elle beaucoup plus difficile que les 
déplacements de parois, et ne joue pas encore dans les champs faibles 
où je me limite ici. Il faut donc rendre compte de tous les phéno- 
mènes observés par les déplacements de parois. 


b) Exposé ÉLÉMENTAIRE DE LA THÉORIE DE L. NéEz. — Grâce aux tra- 
vaux de L. Néel (2, 3), nous avons aujourd’hui des lois de Rayleigh 
une explication claire, que je vais rappeler brièvement. 

Considérons une paroi séparant deux domaines ferromagnétiques 
dont les vecteurs aimantation sont respectivement Jet J° L'action du 
* champ magnétique H équivaut à une pression hydrostatique 
4 ENT qui tend à déplacer la paroi, lorsque H est positif, 

dans le sens des abscisses croissantes, par exemple. Nous suppose- 
rons que la paroi est plane et sa position déterminée par un seul 
paramètre : x. 
Or, l’aimantation spontanée dans un domaine n’est pas absolumen 
uniforme : les tensions internes provoquent des fluctuations locales 
de direction ; les inégalités de concentration, les inclusions de corps 
non ferromagnétiques (cémentite par exemple), les cavités, provo- 
quent des fluctuations locales d'intensité. Par suite de ces fluctua- 
tions la divergence du vecteur aimantation n’est plus nulle, il 
_ apparaît des charges magnétiques. Il existe donc une énergie poten- 
tielle W qui fluctue autour d’une valeur moyenne suivant la position 


; : CES k \ 2 LE 1 dW \ 
de la paroi, ou si l’on préfère une pression résistante + = (S —sur- 
face de la paroi). J’appellerai cette résistance l’opposilion : c’est le 


4 EME W 5 
gradient de la « fonction caractéristique » ru de Néel. 


L'opposition est une fonction parfaitement définie de l’abscisse, ne 
dépendant pas du sens de déplacement de la paroi (comme ce serait 
le cas pour un frottement solide). Portons alors sur deux axes rectan- 
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gulaires les déplacements x vers le haut, et l'opposition vers la droite 
(fig. 2a). On obtient une courbe sinueuse fluctuant de part et d'autre 
de ox, Néel l’assimile à une ligne brisée A,A:A3:... dont les côtés 


ont une projection uniforme 2/ sur l’axe des x et les ordonnées des 


sommets sont réparties au hasard autour d’une valeur moyenne nulie. 


Supposons que le champ magnétique ait la valeur Hi, à laquelle 


correspond une pression fictive V,. La paroi occupe alors une posi- 


tion telle que : 


1 dW 
(1) =S x : 


De plus, pour que l'équilibre soit stable, il faut que : 


1 d’W 
(2) S dax? = 0. 


Le point représentatif est donc toujours placé sur les côtés de pente 
positive, soit en M sur notre schéma. 

Si maintenant le champ croît en valeur algébrique, le point repré- 
sentatif vient de M en A2, l'égalité (1) restant continuellement satis- 
faite (le mouvement de la paroi est réversible). Puis il saute de A; 


en N : la paroi se déplace irréversiblement (Pour des champs plus. 


forts, ces sauts prennent une très grande amplitude : ce ne sont autre 
chose que les fameux sauts de Barkhausen étudiés par Sixtus et 


Tonks (3 bis), Preisach (33), ...). Puis, de N en A,, mouvement 1 


réversible... Finalement, si le champ décrit un petit cycle entre les 
deux valeurs H, et H:, le point représentatif décrit un cycle tel que 


MA:NA,PQA:ASASRM. Comme les déplacements de la paroi entrai-, 


nent une variation d'aimantation globale du corps proportionnelle, 
le cycle d’hystérésis ainsi décrit est tout simplement un cycle d'hys- 
térésis dans le plan (J, H) ramené à des unités convenables. Le cycle 


d'hystérésis du corps résulte de la superposition d’un très grand 
nombre de tels cycles partiels. 


On conçoit que la variation réversible d'aimantation, correspon- 


dant à tous les segments tels que MA;, NA;, ... soit proportionnelle 
à la variation du champ. Quant à la partie irréversible, sa valeur est 
proportionnelle au nombre de sauts tels que AN, A,P, ..., qui est 
proportionnelle à H, et à la longueur 


de ces sauts, également propor- 
tonnelle à H, donc à H?. 


Pour développer rigoureusement cette analyse, Néel décompose ces : 


cycles d’hystérésis partiels en cycles fictifs élémentaires plus simples. 
Ceux de ces cycles fictifs auxquels correspondent des termes irréver- 
sibles dans l’aimantation sont, au second ordre près, des cycles rec- 
tangulaires de hauteur fixe 2/ et dont les branches verticales ont pour 
équation H—4« et H—b (a > b). Pour l’ensemble du corps, a et b 
se trouvent répartis avec une densité uniforme autour de la valeur o. 


>». 


À 
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C'était là le point de départ de la théorie de Weiss et Freuden- 
reich (3 ter) reprise par Preisach (4) et Kondorsky (5), mais ils 
voyaient dans ces cycles des cycles d’hystérésis réels de domaines 
élémentaires à contours inyariables. 

Dans le demi-plan (a, b) (a >> b) (*), chacun de ces cycles fictifs est 
représenté par un point. Dans les figures 2b, 2c, 2d, 2e j'ai marqué 


040) 


Fig. 2. — Théorie des lois de Rayleigh : (a) Cycle d’hystérésis élémen- 
taire. (b) Corps désaimanté par un champ alternatif décroissant. (c) Pre- 
mière aimautation. (d) Branche descendante d'un cycle de Rayleigh. 
(e) Branche montante d’un cycle de Rayleigh. 


des ou des — sur les régions du plan (a, b) où l’aimantation : 
2 oO , 


est Lou J. Ces figures me dispenseront de longues explications. En 
remarquant avec Néel qu'après une désaimantation par un champ 
alternatif décroissant la paroi est d’un côté si a + b => 0, de l’autre 
si a + b Lo (ce qui est figuré en 2b), on retrouve les coefficients du 
terme irréversible en H? : | 

+ R pour la courbe de première aimantation (fig. 2c); 


{!) L'autre demi-plan correspond à des cycles réversibles. 


738 LOUIS LLIBOUTRY 


SU © pour la branche descendante d’un cycle de Rayleigh (fig. 24) ; 


+ + pour la branche montante (fig. 2e). 


Pour poursuivre l’analyse il faut admettre une certaine loi de dis= 
tribution des points A,, A:, A3, ..., autour de l’axe ox, par exempie 
celle de Gauss. D’autre part, on se limitera aux champs très faihles. 
(ce que fait Néel dès le début de son mémoire); les cycles ayant plus 
de quatre sommets jouent alors un rôle négligeable dans l’aimanta- 
tion. Néel trouve ainsi pour valeur de la première aimantation : 


a JH IH ù 
3= 5 J,(0,27 . HOT DER 


Po / 


Dans cette formule J, est l’aimantation à saturation, P, la valeur 
moyenne de l'opposition. L est la longueur moyenne parcourue pan 


une paroi lors d’un retournement de l’aimantation, soit, comme les 


domaines ont la forme de feuillets empilés d’aimantation alternative- 


ÿ > > . . . . 
ment l et J (6), la moitié de l’épaisseur d’un tel feuillet. 


3. Applications nouvelles des lois de Rayleigh. 


THÉORIE AU CAS DE TENSIONS ET A L'ÉTUDE DU TRAÎNAGE MAGNÉTIQUE. — 


a) EXTENSION DE LA 


Jusqu'à présent j'ai supposé que la pression hydrestatique fictive 


agissant sur les parois de Bloch provenait seulement du champ, 


à 


magnétique. Mais les tensions provoquent également une pression. 


fictive, qui vaut s’il s’agit de fer ((7). p. 145, 148) : 
3 


2 


Sloo[ COS? (1H) — cos? (J,H)] 


{o—tension, k09 — magnétostriction à saturation le long d'un axe 


de facile aimantation (100), Sens positif : celui qui s'éloigne du 
DR Le MT r 
domaine, d’aimantation [). 
On peut donc calculer l’effet d’une tension sur le polycristal à partir 


des lois de Rayleigh, à condition de faire des hypothèses sur la dis- 


tribution de let de J, et sur l'importance relative des différents types. 


de parois. C'est ce qu'a fait W. F, Brown dans un très récent. 


mémoire (65). 


» . . * + 
D'autres termes peuvent encore s'ajouter aux pressions fictives 


indiquées, notamment un champ magnétique dû aux fluctuations 


thermiques (Néel) et auquel il faut attribuer, du moins en partie, les” 
phénomènes de traïînage. J’y reviendrai dans la deuxième partie de. 


ce travail. 


D) MÉéGANISMES NE RELEVANT PAS DE GETTE Tméorie. — Nous verrons 
toutefois que l’action des tensions ne se laisse pas entièrement 


- 


.  Étée fuclie dl de Dei ph 5 
A e 
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expliquer par cette assimilation à un champ magnétique. C’est qu'une 
paroi peut se déplacer par un mécanisme tout Dani au lieu d’être 


la pression fictive V qui varie, c’est l’ opposition — - qui peut varier 


S dc 


. parce qu'un deuxième agent physique (tension, choc, et aussi éléva- 


tion de température) la modifie. 


&. Ecarts aux lois de Rayleigh dans des champs moins faibles. — 
&) VALIDITÉ DE LA PREMIÈRE LOI DE RAYLEIGH, AVEC DES CONSTANTES UN 
PEU DIFFÉRENTES. — Les champs très faibles considérés par Lord. 
Rayleigh et les tensions qui leur sont équivalentes n’ont pas une 
grande importance pratique : le champ terrestre omniprésent est à 


lui seul bien plus fort ; des tensions de l’ordre du kilogramme/milli- 


mètre carré correspondent (pour un certain type de parois : cf. $ 12,b) 

à des champs de l’ordre du gauss. Il est donc intéressant de voir si 

l’on peut étendre les lois de Rayleigh à des champs plus forts. 
Considérons par exemple un acier extra-doux de champ coercitif 1,70 


Fig. 3. — Susceptibilité de l’acier extra-doux C (première aimantation). 


7h40 LOUIS LLIBOUTRY 


(échantillon C de mon étude). J'ai porté sur la figure 3 la susceptibi- 
lité J/H en fonction du champ H. La loi linéaire : 
J 

n’est observée que jusque vers 0,03 gauss (y = 14,6; R—/45). Mais 
entre 0,06 et o,8o gauss apparaît une nouvelle loi linéaire, avec 
1—13,6; R—76,5. La première loi de Rayleigkh est donc à nous 
veau valable. 

Il en est de même pour tous les échantillons d'acier que j'ai étudiés 
(cf. fig. 13, 17). Le phéromène semble tout à fait général, commeil 
. ressort des courbes données par Montalenti (8). 


b) VALIDITÉ APPROGHÉE DE LA DEUXIÈME LOI. — Récemment Kon- 
dorsky a énoncé la loi suivante (5), vérifiée expérimentalement par 
Popzov et Tchernikova sur des corps ferromagnétiques doux (g) : 

Tant que le champ magnétique reste inférieur à une limite H, (qui 
est de l’ordre de grandeur du champ coercitif), l’aimantation I après 
une diminution de champ est, si I — F(H) est l'équation de la première 
aimantation et 1, — F(H,,) la valeur maxima atteinte par I: 

Hn — H 
2 ] 


1e Re >F( 


Si la première loi de Rayleigh est vérifiée (F — fonction quadra- 
tique du champ), on retrouve la deuxième loi de Rayleigh. Or j'ai 
constaté avec l'acier C et dans les mêmes limites de champ que pré-« 
cédemment que l’aimantation rémanente variait comme le carré” 
de H, : J,/Hn—32 +1. La deuxième loi de Rayleigh donnerait :\ 
J,/H,—R/2 — 38, et n’est donc valable qu'en première approxi- 
mation. TS 

Le désaccord doit pouvoir s'expliquer par le traînage magnétique, 


dont l'effet, nous verrons, équivaut à augmenter H,, d'une part, et à 
diminuer J, d'autre part. 


€) LA REPTATION DES GYCLES DE champ. — Mans le domaine de 
Rayleigh, lorsqu'un Jerromagnétique a été désaimanté par un 
champ alternatif décroissant, la fixation du cycle d’hystérésis est . 
immédiate. J'entends plus précisément par là que, si H, et J,, sont le 
champ magnélique maximum depuis la dernière désaimantation et 
Se : : : 
 l’aimantation correspondante, et si l’on donne au champ magnétique 
»* . PELS pe é 
n'importe quelles valeurs inférieures à H, en valeur absolue, en 
redonnant au champ la valeur H,,, l'aimantation reprend la valeur J,. 
Dans les champs qui ne sont plus très faibles il n’en est-rien, 
comme le montre l'expérience suivante : 
1 » LA e à + 2 A 
Dans l'acier doux C désaimanté par un champ alternatif décroissant 
CERTA L4 . . + 
J'établis un champ À — 0,655, et le maintiens 3 minutes pour que les 


L 
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hé 4 A a n . . . 
F énomènes de traînage deviennent négligeables (la variation 

aimantation tombe à o,o1 uem. par minute). La vremière loi de 
Re est encore pleinement valable et l’aimantation prend la 
valeur : 


(A) = LR + RA° 4,8 + 32,8— 37,6. 


. Je supprime le champ : l’aimantation rémanente est 16,0, soit sen- 
siblement RAh?/2. Je rétablis À puis le supprime à nouveau : l'aiman- 
tation rémanente n'est plus 16,0 mais 16,96 et a donc augmenté 
de 6 0/0. (L'ensemble de ces trois dernières opérations n’a pris que 
quelques secondes. Le traînage résiduel n’entre donc pas en ligne de 
compte). 

* En appliquant et supprimant n + 1 fois le champ A, la variation 
totale de l’aimantation J(A) est AJ (h) = J,(h) — Jo(h), et la variation 
totale de l’aimantation rémanente J(o) est AJ,(0) — J,(0) — J,(o). 


n I 2 3 A 5 6 8 10 20 ho 
A7). |. |" 0,53 0,098 r,23 1,44 1,55 1,69 1,87 2,00 2,36 2,60 
| AJp(0). 0.0". | 05962 1,53 1,78 2,00 2,211 2,32 2,50 2,68 3,04 3,28 


Le cycle d’hystérésis aimantation-champ ne se ferme donc pas et se 

* déplace progressivement dans le sens des aimantations croissantes. 

_Reprenant l'expression imagée de Bouasse, qui a étudié un phéno- 

mène analogue pour l’hystérésis aimantation-torsion (28), j'appellerai 

cette fixation particulière du cycle une « reptation », et dirai qu'il y 

a reptation du cycle aimantation-champ magnétique, ou plus simple- 
ment reptation du cycle de champ. 


5. Etude de la reptation des cycles de champ. — J’étudierai Île 
. phénomène dans le cas plus général où le champ, au lieu de varier 
entre o et À, varie entre H et H + À. Je désignerai par 7, la variation 
d’aimantation lors du premier cycle de champ, variation dont les lois 
de Rayleigh rendent compte : 


F 2 2 L 2 h 
jo = RE + 2} — RH? — ERA 2RAÎE + S). 


a) Loi DE L’AGGROISSEMENT DE L’AIMANTATION EN FONCTION DU 
NOMBRE AN + 1 DE CYCLES. — Mes mesures au fluxmètre, malgré toutes 
les précautions prises pour annuler et compenser sa dérive (cf. $ 13), 

sont de moins en moins précises à mesure que le nombre de cycles 
croît.et n’ont plus de valeur au delà d’une quarantaine de cycles. 
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Comment savoir alors si la suite ci-dessus est convergente et le cas 
échéant atteindre cette limite ? 

Heureusement pour ces 4o premiers cycles la variation d’aimanta- 
tion à la suite de n cycles de champ (non compris le premier), | 
soit AJ,, suit remarquablement bien une loi empirique établie pan 


Pa 


CNCKE 


OL: er œ5 |. LORS | 


Fig. 4. — Reptation des cycles de champ. Extrapelation à l’aide 
de la formule empirique d’Ascoli (Amplitude des cycles : À = 0,655 gauss). 


. , . ; 
Ascoli pour l'action de chocs successifs sur l’aimantation réma: 
nente (69) (ce qui semble indiquer que les deux phénomènes ont 
même cause) : 

B: 
A, = ——© 
1 + Kn—09 
S r I Te ., 5 _s + * c 
Sur la figure 4 j'ai porté n—% en abscisse et 1/AJ, en ordonnée : les 
points sont très convenablement alignés sur des droites, aussi l’extra: 
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polation à n infini est aisée. Bien que sa valeur logique soit discu- 
table (cf. $ 24), nous pouvons admettre qu’elle nous renseigne exac- 
tement sur l'effet de quelques milliers de cycles, ce quiest pratiquement 
pour nous l'infini. 

Le rapport AJ,/AJ, — 1/(1 + K) est de l’ordre de 1/3, et donc K de 
l’ordre de 2. 


b) ETUDE DE LA REPTATION EN FONCTION DU CHAMP DE BASE H. — Pour 
une amplitude des cycles k donnée, la reptation totale AJ. croît 
avec H, à peu près proportionnellement à la variation d’aimantation 
« classique » Jo, tant qu’on est dans le domaine des champs faibles. 
Puis, après être passé par un maximum, elle se met à décroître. 

Ainsi pour À — 0,655 gauss : 


H (o) OST 0202000, 9303 000: 005 DS RTO 1,965 
MAPS a lnuto 7 3,1 88 T7 3108 148 290 | 
HR Ce Lt ec 100 29,8 L2,9 56,8 80,7 121,5 127 
JS ARR ONE 0,96 2,10 2,74 3,42 h,18 3,72 3,24 
AJo 3,6 5,6 7,4 11,8 TO rD5e 11,9 
To et LU X 0,060 0,070 0.064 0,060 0,052 0,031 0,025 
AT Ta ect 2, 0,22 0,19 0,17 0,21 0,17 0,13 0,09 


}  c) ETUDE DE LA REPTATION EN FONCTION DE L'AMPLITUDE À DES CYCLES. 
. — Cette valeur relative AJ, /7, de la répHaUon dépend de l'amplitude À 
des cycles. Pour des champs faibles j'ai trouvé qu'elle est sensible- 
ment proportionnelle à X, et donc la reptation, en valeur absolue, 


proportionnelle à s(H +) Cela explique que le phénomène soit 
négligeable dans les champs très faibles auxquels se bornait Lord 


Lich. | 

Pour des cycles de champ de plus en plus grands, la reptation 
passe par un maximum pour des amplitudes À de l’ordre de grandeur 
du champ coercitif puis décroît. 


d) Essai p’exectcarion. — Il est clair que le schéma de Preisach- 
Néel qui rend compte des lois de Rayleigh ne peut pas rendre compte 
de la reptation. Il faut admettre des interactions entre les domaines 
fictifs élémentaires magnétiquement définis par a et b. 

Probablement, comme l’admet Kondorsky dans le cas de cycles de. 
tension (43), certains domaines de Weiss disparaissent peu à peu 
irréversiblement, ce qui entraîne une refonte complète de la division 
en domaines élémentaires de la substance, ou, comme il dit, une 
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nouvelle « texture magnétiqué ». En effet tant que les champs restent 
très faibles les parois sont dans des trous de potentiel dont elles ne 
peuvent s'échapper (domaines CB,A de Néel ; cf. $ 2). Mais pour des 
champs plus forts, ces trous perdent de leur individualité et de grands 
déplacements de parois (sauts de Barkhausen) apparaissent(Cf. l'étude. 
de Montalenti (8)). 

Deux expériences simples consolident cette hypothèse : 

On sait que les tensions n’agissent que sur les paroïs à go° (CF. $ 12): 
Or, j'ai observé l'effet d’une tension sous un champ constant donné, 
sur la première aimantation d'une part, et sur l'aimantation après” 
reptation d'autre part. Dans le cas d’une compression l'effet est à peu 
près le même, que la reptation ait eu lieu ou non, mais dans le cas 
d'une traction l'effet est moindre lorsque la reptation a eu lieu (de 
8 à 20 o/o en moins). La reptation a donc dans ce cas modifié le 
nombre de parois à go°, ce qui s’expliquerait par la disparition de 
certains domaines de Weiss. 

D'autre part je n'ai pas observé de reptation appréciable à partir de 
l’aimantation idéale (cf. aussi $ 19c). Il semble en effet impossible 
que certains domaines élémentaires existant dans l’état d’aimantation 

‘idéale, obtenue avec des cycles de champ de toutes les amplitudes 
puissent disparaître lors de nouveaux cycles de champ. 


La 


DEUXIÈME PARTIE 


LE TRAINAGE MAGNÉTIQUE 


6. Les différents types de traînage. — On appelle traînage (ou vis- 
cosité) magnétique toute variation d’aimantation se produisant après 
que le champ magnétique effectif à l’intérieur de la substance aïît. 
cessé de varier, L'étude en est difficile et complexe, en particulier à. 
cause des courants induits qui allongent la durée de variation de ce. 
champ, au point que son existence même a été mise en doute (10 à 13). 
. Toutefois le fer ex-carbonyle présente un traïînage intense et 
incontestable, étudié par Mitkevitch (14), Richter (15), etc, L’expli- 
cation définitive semble en avoir été donnée par Snoek G6):ilya 
diffusion progressive d’une impureté (des atomes de carbone où 
d'azote) à l'intérieur des parois de Bloch. Ce traînage sera lié à l’ar- 
mantation réversible et obéira au « principe de superposition », Il 
décroît exponentiellement avec le temps. 

Un autre type de traînage, étudié par L. Néel (17) rend compte des 
expériences de Thellier et de Nagata sur les {erres cuites et autres 
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substances similaires (18, 19) relatives à l’aimantation qu'elles 
acquièrent lors d’un refroidissement dans un champ magnétique. 
- L'aimantation de ces corps est due à des grains très fins de magné- 
tite (< 300 À) à l’intérieur desquels ne peuvent exister de parois. Les 
variations d’aimantation globale se font donc par rotation de l'aiman- 
tation des grains. Néel montre que, sous l'effet des fluctuations de la 
forme des grains, une rofation irréversible spontanée de leur aiman- 
tation peut avoir lieu avec une constante de temps r,. Ces %, sont lar- 
gement distribués dans l'échelle des durées et, par intégration, il en 
résulte un traînage proportionnel au logarithme du temps. 

Un traïînage également proportionnel à log { existe dans les dépla- 
cemenis irréversibles de parois. Il a permis à Néel de rendre compte 
du «terme de Jordan » des pertes énergétiques dans un champ alter- 
natif. On peut le ramener formellement au cas précédent en considé- 
rant les grains fictifs qui correspondent aux cycles fictifs élémentaires 
du $ 2. Cependant, d’après Néel l’origine en est différente (20) : 
il provient des fluctuations du champ magnétique interne, causées 
par les oscillations de l’aimantation spontanée autour de sa direction 
moyenne. 

C’est ce traînage qui va nous intéresser dans le cas présent. 


7. Incidences du traînage sur les lois de Rayleigh. — Si nous repre- 
nons la représentation des domaines fictits élémentaires dans le 
plan (a, b), en quoi ce traînage va-t-il modilier notre schéma ? 
Comme le montre Néel dans son mémoire, la largeur a — b des 
| cycles fictifs va diminuer au cours du temps. Par conséquent tous 
ceux voisins de la bissectrice a — b— o ne donneront plus de termes 
irréversibles, et il faut limiter le demi-plan par une parallèle à cette 
bissectrice (fig. 5). Il en résultera que l'aimantation rémanente sera 
inférieure à sa valeur théorique RH?/2. C’est ce que jai signalé au $ 4. 

D'autre part, après l'établissement d’un champ H, des domaines 
- au delà de la droite a —H vont changer d'aimantation. Plus exacte- 
ment tout se passe, après avoir appliqué un champ H pendant un 
> temps {, comme si on avait superposé au champ H un champ sup plé- 
 mentaire S(Q' + log t), où S et Q' sont des quantités indépendantes 
de { et de H. Ce changement d’aimantation affectera donc tous les 
domaines fictifs d’une bande de largeur uniforme, hachurée dans la 
figure 5a. 

Le trainage après une première aimantation doit donc être pro- 
portionnel au champ. C'est ce que j'ai trouvé expérimentalement 
(cf. $ suivant), corroborant les résultats d'Ewing (25) et des résultats 
récents inédits de J.-C. Barbier. 
Lorsqu'on supprime le champ, le changement d’aimantation va de 
même affecter, au delà de la droite b—o, les cycles d’une bande, de 
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même largeur pour une durée donnée que précédemment (fig. 5b). 
Nous en déduisons ce résultat remarquable que l’expérience confirme 
(cf. $ 8) : le traînage à la rémanence est la moitié du trainage dans 4 
le champ maximum correspondant (sur la courbe de première 
aimantation). 


2 


+ + s 
+ + + 
NES = PR NiPe jeu \, 


Fig. 5. — Théorie des lois de Rayleigh, compte tenu du traïnage : 
(a) Première aimantation. (b) Rémanence. 


8. Un nouveau procédé expérimental d'étude du traînage. — Les 
auteurs qui ont effectué des mesures expérimentales directes du traî- 
nage ont mesuré jusqu'ici soit l’aimantation totale au magnétomètre, 
ou, par retournement de l’aimantation, au balistique (Ewing, Rich-" 
ter), soit directement le traînage, grâce à un fluxmètre ou à un gal-" 
vanomètre suramorti (Mitkevitch). Le premier procédé est trop peu“ 
sensible pour les aciers, le second trop peu précis à cause de la dérive“ 
du fluxmètre. Aussi ai-je utilisé un procédé intermédiaire. | 

Un temps # après l’établissement d’un champ H positif (temps. 
variable, mais toujours suffisamment long pour que les courants 
induits, qui s’amortissent exponentiellement, soient devenus négli-" 
geables), je branche le circuit de mesure sur un galvanomètre sur-" 
amorti et donne au champ extérieur un accroissement À, petit devant H." 
Le galvanomètre suramorti mesure la variation d’aimantation qui 
a lieu pendant toute la durée {’ de son déplacement (cf. appendice I) 
Cette durée, sensiblement constante et de l’ordre de la seconde, est” 
suffisante pour que les courants induits soient devenus négligea-w 
bles (1). L'expérience montre que si À est positif, la variation corres-w 


() Leur constante de temps est (cf. appendice I, $ 1) : 


m2 UD? 1 mor nenx sec 
pci  11000,(2,405) — 16 “à 
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pondante y de l’aimantation est une 1e fonction décroissante du tempst, 
tandis que si À est négatif, î est indépendant de t. 
Même dissymétrie à la rémanence : j'établis un champ H positif 


: pendant un temps fixe (15 sec. dans mes expériences), je le supprime 


puis, un temps { après, établis un petit champ À. Si À est négatif, 
la diminution correspondante ÿ de l’aimantation est une fonction 
décroissante de t, tandis que si À est positif j est indépendant de 4. 

Ainsi pour un acier mi-dur (échantillon A) de caractéristiques 
magnétiques : 


H—=5;35 7 R—5,5 
à la rémanence après H—o,69 (J,=—1,2), un champ négatif 


h= — 0,0114 établi un temps { après la suppression de H provoque, 
les variations suivantes de l’aimantation : 


Almn} | 0,195 “0:35 0,50 I 2 4 10° 7Nyo8 
j(u e.m.}.| 0,1186 o0,1170 0,1153 0,1139 O0,1124 0,1105 0,1066 0,0970 


Sur la figure 6, ces valeurs ont été portées en fonction de log #. Les 


points se placent sur une droite, pour des valeurs de { correspon- 


10,10 
Ne: o 
O,25 1 # 16 64 min. 
Fig. 6. — Un nouveau procédé expérimental d'étude du traînage. 
Ann. de Phys., 12° Série, t. 6 (Septembre-Octobre 1991). 48 
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dant aux conditions pratiques d'expérience (‘). Pour des temps très 
longs la courbe s’infléchit, soit vers le bas, soit vers le haut. 

Une explication grossière de ce phénomène est simple si l’on se 
reporte à la figure 5a relative à la première aimantation. Si À >0 la 
partie irréversible de j est proportionnelle à l'aire comprise entre la 
bande hachurée et la droite a—H + À. j dépend donc de la largeur 
de cette bande et sa diminution mesure le traînage. Si k <o la partie 
irréversible de j est proportionnelle à l’aire du petit triangle limité 
par b—H—h; l'effet du traînage sur j sera réduit dans le rapport 
très petit k/H et deviendra inappréciable. Le phénomène est inversé 
à la rémanence. 

Cette théorie grossière nous ayant donné : 


J=xh + 2RH(A —s log f) (1re aimantation} 
J=xh + RH(A—Ss log é) (rémanence) 


formules où s est sensiblement une constante, cela nous invite à 
mesurer le traînage par : 


1 dj : ; 
S—— RE don (ire aimantation) 
I dj Fe 
S—=— RH dog t) (rémanence) 


(logarithmes naturels). 

Cette grandeur expérimentale n’étant pas rigoureusement constante 
au cours du temps, j'ai pris la dérivée pour {— 1 mn, pratiquement 
en faisant la moyenne entre : 

ji) — (0,25 Ha} 7 
j J(0,25) et JA) — JU) 


log 1 — log 0,25 log 4 — log r ” 


9. Fraction du traînage décelée par une petite variation du champ. - 
ee a) ErupE exPÉRIMENTALE. — Mais la grandeur s ainsi définie n’est" 
indépendante de la variation À du champ que si cette variation est 


suffisamment grande. J'ai ainsi obtenu pour l'échantillon A ies nom- 
bres suivants : 


Rémanence après H = 0,70 gqauss (=) 


EEEEEEEEE————_—— 


ao er 44,350 7 13e lie lors Mae 

: ; 5 

paire 13,1 306,4 ‘71,7 117 150 228 Eee ee es Re 
8210, .10,21 0,45 0,61 . 0,65 : 0,74 0,95 1,06 1,18 1,28 


1,37 


(!) Ce résultat a été retrouvé par Street et Woolley (20 bis). 
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Rémanence après H— 3,16 qauss (J5==25) 
SO E 6,7 25,5 61,5 
NAT O en EE 104 hgo 1 225 
ATOS PUIS EC 0,79 1,15 1137 

Première aimantation : H — 0,70 gqauss (J— 8,0) 
hk.10 : 7,16 21,1 67,2 
J{x).10$ 69 2h41 935 
S.10$ 0,68 0,94 1,49 


Notons d'abord que les trois groupes de valeurs, respectivement 


représentés sur la figure 7 par des ©, des /\, et des [], se placent à 
peu près sur une même courbe s(h), ce qui confirme les lois énon- 


Fig. 7. — Traînage décelé s(). 


Valeurs expérimentales : []: H— 0,70, première aimantation. O: H— 0,70, 
rémanence. À : H=3,16, rémanence. 

Courbes théoriques : (a) pour des discontinuités de volume uniforme ; 
(b) pour la distribution des volumes proposée. 
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cées ci-dessus {$ 7) : proportionnalité au champ H, traînage à la 
rémanence moitié du trainage à la première aimantation. 

Lorsque À est suffisamment grand, s tend vers une valeur limiteS, 
qui est sensiblement 1,4. 10% gauss. J'ai également vérifié ces lois 
pour de l'acier extra-doux C(H;— 1,70, R— 77) et ai trouvé une 
valeur limite S—0,9.10-*, donc du même ordre de grandeur bien 
que la constante de Rayleigh soit 15 fois plus grande. 


b) ExPLICATION DE LA COURBE S() A L'AIDE D'UNE FORMULF ÉTABLIE 
par Néez. — Pour expliquer la forme de la courbe s(h) il faut rem- 
placer la théorie grossière précédente par une théorie plus rigoureuse 
due à L. Néel applicable dans le cas où À est petit. 

Lorsque ,après désaimantation on applique à l'instant {—e un 
champ magnétique H, éventuellement un peu variable avec le temps, 


mais toujours positif, tout se passe comme si, négligeant :e facteur. 


temps, on appliquait un champ 4, donné par : 


H 
ARE 
he S(Q' + log fie dt). 
Or, avec le galvanomètre suramorti nous mesurons la variation 
d’aimantation à l'instant de la lecture. Soit !’ le temps qui s’écoule 


entre l’application de À et l’instant de cette lecture (de l’ordre dem 
1 sec.). Pendant ce temps le champ est H + h. La loi de Néel nous" 
donne alors immédiatement s, en admettant toujours que S et Q’ sont 
des constantes (ce qui implique que la température n’a pas varié 


durant l’expérience). Si 74. est la variation irréversible d’aimantation, « 


la seule qui dépende du temps : 


.. x à H # 
DRE) RDS log | Te dt —S log fes me. 
n in DE de 7e 
pere +te ) = Slogier 28e te DE 
pes d Jir. S 
Gi) rer leon 


Il résulte de cette expression que : 


0 , . PE : ‘ QE = 
1° Lorsqu'on prend des temps { croissants, la dérivée s doit” 


€ » A n . > » . A 
“ae La courbe de la figure 6 doit s’infléchir vers le haut. L'in-. 

os vers le bas dénote Probablement un phénomène parasite pro-. 
portionnel au temps (variation de la température de l'échantillon), … 


| phénomène qui est négligeable dans la partie rectiligne de la courbe. 


eee) 


1] 
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0 Pour des variations À du champ croissantes, $ croît depuis la 


valeur ; jusqu’à la valeur limite S. 


1 RTE 

Mais la courbe s(2) obtenue (courbe a de la fig. 7) est manifeste- 
ment contredite par l’expérience. 

Les courants de Foucault importants (j'ai dit que leur constante de 
temps était de 1/16 sec.) ne peuvent pas rendre compte de cet écart. 
Supposons, pour obtenir un ordre de grandeur, que la variation de 
champ à l'instant + soit A(1— e "6" ) On trouve que dans la for- 
mule (1) #’ doit être remplacé par : 


k 
" S ÉATNRE : h : Rien 
(HE 0 e dr — F[E(—<) —Ei(—< e 164 )] 
 Ei(—< ) est négligeable. 
is h ; I h k 
GEi(—se-") #5 (0,577 + log — 166!) 
ne diffère de #”’ que de 5 0/0 au maximum. 


€) THÉORIE POUR DES GRAINS FICTIFS DE DIFFÉRENTS VOLUMES. — En 
_ réalité la grandeur S que j'ai jusqu'ici considérée comme une 
constante dépend du volume v des grains fictifs (discontinuités de 
Barkhausen dans les champs faibles). Je la désignerai désormais par 
S,, réservant la désignation S à la valeur moyenne expérimentale. 

Soit C(v)dv le volume total des discontinuités de volume compris 
entre v et ü + dv, rapporté au volume total des discontinuités. La 
valeur expérimentale de s est la moyenne pondérée : 


= S,C{v)dv 
(2) LE , SH , 
9 ! + T (2) | 
Pour des substances à grains ferromagnétiques très fins, Néel (17) 
_a établi une loi de la formé : 
Hypothèse 1 : S,— fus (BP 0,23. 10716), 


Pour des substances ferromagnétiques massives, il propose un 
autre mécanisme (20) qui le conduit à une loi de la forme : 


4 
Hypothèse — : Spor (B'26,5. 1071), 


La méconnaissance de la fonction C(v) ne permet malheureusement 
as de trancher entre ces deux hypothèses. Les résultats expérimen- 
taux de Bush et Tebble (21, 21 bis) entre 10—° et 5.10—° cm* sont 


. tique la perméabilité décroit (Bozorth (57), Dekhtiar (62 
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convenablement représentés par la loi, plus simple que celle qu'ils 
proposent : 
Co) Buri: 


En admettant que cette loi reste valable entre les limites extrêmes 9 
3 enr ; 1 
et v, des volumes des discontinuités de Barkhausen, on trouve aans. 
l’une ou l’autre hypothèse : 


(3) AA)==S.F u(s). 


En posant : 


CO I 


AT er S,(00)=83 


On retrouve l’allure de la courbe expérimentale (courbe b de Ja 
fig. 7), pour t/t' —60o, en prenant Ss —6,8.107*, ce qui conduit aux 
valeurs suivantes pour 0, : 


Dans l'hypothèse 1 : D) —— 3 1010 CT 


Dans l’hypothèse _ : D) ==410 Cine. 


Le second résultat est le plus plausible si l'on admet que la limite 
inférieure v, des discontinuités de Barkhausen est de l’ordre de gran- 
deur du feuillet ayant pour surface la section d’un domaine de Weiss 
et pour épaisseur celle d’une paroi de Bloch. Mes expériences mili- 
tent donc pour la théorie de Néel du traînage dans les substances” 
ferromagnétiques massives. 


TROISIÈME PARTIE 


EFFETS MAGNÉTIQUES DES TENSIONS 


» . . . . . ; 

Je n’envisagerai parmi les diverses contraintes auxquelles on peut. 
soumettre un corps que les iractions ou les compressions parallèles: 
au champ magnétique, et me cantonnerai dans le domaine d’élasti- 
cité (1). Tractions et compressions sont alors définies par use 


(°) En dehors du domaine d’élasticité, les phénomènes sont très com- 
plexes et demeurent inexpliqués. Ainsi lorsqu'on dépasse la limite élas- 
), Langevin, Paul 


pie magnétique apparaît 
lors d’un lent fluage à charge constante, 


et Reimbert (63)), et simultanément une anisotro 
(Rathenau et Snoek (52)). Mais, 
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variable & (positive s’il s’agit de tractions, négative s’il s'agit de 
compressions) que j’appellerai la fenston. | 

Le domaine ainsi délimité a fait l’objet de très nombreuses recher- 
ches. Comme il n’en existe point un exposé d'ensemble, je vais 
brièvement condenser les résultats obtenus jusqu'ici, et en profiter 
pour poser quelques définitions. 


I. — Etat actuel de la question. 


10. Etudes anciennes au magnétomètre. — On trouve une vue plus 
nette des phénomènes dans les premières recherches de Villari (22), 
Thomson (23), Shida (24), Ewing (25), menées entre 1865 et 1885 avec 
un simple magnétomètre que dans bien des recherches modernes avec 
amplificateurs et oscillographes cathodiques. J’exposerai celles 
d’'Ewing, les plus complètes. 


a) AGGOMMODATION DES CYCLES AIMANTATION-CHAMP MAGNÉTIQUE (CYCLES 
DE cuaAmP), — Soumettons un fil de fer désaimanté par un recuit à 
un champ magnétique longitudinal faible. Commutons plusieurs fois 
le champ : la valeur absolue de l’aimantation diminue à chaque 
commutation, jusqu’à atteindre une limite. L'effet, que j'appellerai 
accommodation du cycle de champ est surtout net dans les champs 
faibles, plus net pour l’acier que pour le fer. Il disparaît lorsque la 
désaimantation a été produite par un champ magnétique alternatif 
décroissant (cf. $ 1). 

Toutefois, même si le fil a été ainsi désaimanté, le phénomène 
d’accommodation du cycle de champ réapparaît si l’on tend et l’on 
détend le fil de fer entre la désaimantation et l’aimantation. 


b) REPTATION DES CYCLES AIMANTATION-TRACTION (CYCLES DE TENSION). 
— Le champ restant fixe, appliquons et supprimons de nombreuses 
fois une traction donnée. On suppose que ce travail du métal ne pro- 
voque plus aucune transformation métallurgique. Néanmoins aux 
variations cycliques de l’aimantation (accompagnées d’hystérésis) se 
superpose une augmentation continue et irréve rsible de l’'aimantation. 
Il y a « reptation » du cycle d'hystérésis J-c ou, dirai-je, reptation du 
cycle de tension. : 

Cette reptation disparaît progressivement dans les champs forts. 
Elle disparaît aussi pour ur fil préalablement étiré au delà de la 


limite élastique. 


en présence d’un champ constant, on observe juste avant la rupture 
une brusque et très forte augmentation de l’aimantation (Baratta et 


Milone (64)). 
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c) LE PREMIER CHAMP CRITIQUE DE VILLARI. — Considérons dans un 
champ faible un petit cycle de tension fixé après reptation, ce que 
j'appellerai un petit cycle de tension limite. Sa pente est positive 
(une traction augmente l’aimantation). Pour des champs supérieurs à 
une dizaine de gauss, elle devient négative. Le champ auquel corres= 
pond une pente nulle constitue le « premier champ crilique den 
Villari ». 

Ce champ critique augmente lorsque le fer est travaillé, II décroît 
avec la teneur en carbone à moins que l’acier ne renferme un peu de 
nickel ou de silicium (Preisach (33)). 

Si nous prenons un cycle de tension limite suffisamment grand 
| (c’est-à-dire si la traction maxima est suffisante), ce cycle est coudé, 
du moins pour le fer. Une traction progressive augmente l’aimantas 

tion jusqu'à un certain maximum, puis la fait décroître ; de même à 
la détraction. Les maxima des deux branches se produisent pour des, 
tractions de plus en plus faibles lorsqu'on opère dans des champs de. 
, … plus en plus grands, et disparaissent lorsqu'on opère au-dessus du 
premier champ critique de Villari. ee 


d) AIMANTATION Ho ET AIMANTATION 6H. — Jusqu'à présent nous avons 
désaimanté sous tension nulle, appliqué le champ, puis la tension. 
Avec Bozorth j'appellerai l’aimantation ainsi obtenue aimantation Ho: 
Mais Ewing avait déjà remarqué que si l’on désaimante sous tension 
| nulle et que l’on applique la tension, puis le champ, l'aimantation 
Fe : obtenue est inférieure. Avec Bozorth je l’appellerai aimantation Hi. 
Les courbes d’aimantation 6H, pour 6 — 0 et pour très faible, se 
coupent pour un « deuxième champ critique de Villari ». 
Si au lieu de prendre comme état de référence une tension nulle on 
4 prend une tension = 0, on peut définir des champs critiques de 
! Villari pour la tension c,. Ils décroissent tous deux lorsque croit. 


e) LIAISON AVEG LA MAGNÉTOSTRICTION. — Des mesures de Chree (26), 
Nagaoka et Honda (27), bien que très rudimentaires, montrèrent que 
la vieille formule thermodynamique reliant l'effet magnétique des 
tensions à l'effet inverse, la magnétostriction : | 


( “ol L 
0H /s  \5c/# ; 
était inexacte pour le fer dans les champs magnétiques faibles : les 


variations d’aimantation sous l'effet d’une traction sont 15 fois plus 


, grandes que ne le laisse prévoir la magnétostriction. (Dans mes 
. expériences Je trouve : 10 fois) (!) | 


ÿ L d : 
‘ () à raisonnements thermodynamiques supposent en effet à tort que 
aimanlation est une fonction biunivoque de « et de H. Nous savons” 
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Pour résoudre cette énigme il fallait connaître le mécanisme dé 
l’aimantation ; aussi le sujet fut-il abandonné pendant 30 ans. 


11. Recherches modernes. — Vers 1920 la découverte des sauts de 
Barkhausen, et celle d’un corps à cycle d'hystérésis très simple : le 
permalloy tendu (Buckley et Mac Keehan (30)) permirent d’aller de 
l'avant. 


a) TENSION ET sAUTS DE BARKHAUSEN. — Zschiesche (29), Tyndall et 
Kellogg (32) observent les sauts de Barkhausen qui ont lieu dans une 
bande d’acier au silicium ou de fer doux soumis à une torsion. En 
l'absence de champ magnétique on observe des variations brusques 
d’aimantation des deux signes, et l'effet global est nul. En présence 
d'un champ magnétique (aimantation Ho), elles sont des deux signes 
si la torsion est légère, pratiquement toutes du signe du champ si la 
torsion est importante. | 


b) TRAVAUX DE L'ÉCOLE ALLEMANDE. — Vers 1930 Becker publie sa 
théorie des processus d’aimantation, où les tensions internes dues à 
la magrétostriction jouent le principal rôle (34). 

Il suppose que le « frottement » empêchant le déplacement des 
parois (nous dirons plutôt l'opposition : cf. $ 2) est négligeable. La 
pression fictive sur les parois due aux tensions internes doit alors 
équilibrer celle due au champ. Il trouve ainsi comme susceptibilité 
initiale : 
DRE VER 
D èT | 100 | Gi 


5, étant l'amplitude des tensions internes, supposées être une fonction 
sinusoïdale de l’abscisse. Et une tension externe provoquera une 
variation de l’aimantation rémanente : 


AA RC 
LS NE JS 


la constante C variant de 0,563 à 0,365 suivant la répartition de la 
tension entre les différents cristallites. 
. Becker, Kersten et leurs disciples se sont tournés vers le nickel et 
les ferronickels qui, ayant une forte magnétostriction, sont justi- 
ciables de cette théorie. 


d’ailleurs aujourd’hui que l’aimantation peut provenir de déplacements 
de parois « à 1800 », qui s’effectuent sans variation de magnétostriction. 
Cette formule est valable pour le fer dans les champs forts (Webster (31)), 
ou pour le nickel (Akoulov et autres (38)). Elle a été perfectionnée en 
tenant compte de la variation de section par Palacios et Lozano (54). 


PET <7vr. 
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Ils placent en général l’échantillon dans un champ magnétique 
alternatif (4o, 41, 45 à 48), ce qui rend les mesures particulièrement 
simples et rapides (on peut obtenir directement les cycles d'hystérésis 
sur l'écran d’un oscillographe). Elles sont de plus parfaitement repros 
ductibles, mais reptation des cycles de tension et accommodation des 
cycles de champ passent inaperçues : lorsqu'on supprime la traction 
ou la compression, pourvu que la limite élastique n'ait pas été 
dépassée, l'aimantation reprend la valeur initiale (48). 

Aussi celte méthode permet une mesure commode des fortes press 
sions à distance (42), par exemple au fond d’un puits de pétrole (53). 
Deux maisons en France fabriquaient en 1939 des jeux de « boîtes de 
pressions ». permettant de mesurer des compressions de e,r à 
1 000 tonnes à 1/400 près. 


€) TRAVAUX DE L'ÉCOLE RUSSE. — Ces travaux sont basés sur les 
recherches théoriques d'Akoulov et de Kondorsky. En 1932 ces auteurs 
donnent une expression de la magnétostriction sous une tension 
donnée (37, 38). En 1942, reprenant la théorie des domaines élémens 
taires à cycles d’hystérésis rectangulaires, Kondorsky donne une 
formule qui généralise la deuxième loi de Rayleigh (3) (ef. $ 4, b}e 
Dans un mémoire antérieur cet auteur donne une explication quali= 
tative de l’effet des tractions sur le magnétisme : 

Les tractions — dit-il — diminuant le gradient des tensions inter 
nes, facilitent le déplacement des parois. De plus elles tendent à 
rendre uniforme l’aimantation spontanée, en diminuant le nombre de 
domaines élémentaires, phénomène qui sera facilité par des commu 
tations du champ magnétique. | 

Kondorsky et ses disciples ont fait quelques intéressantes observas 
tions qui complètent celles d'Ewing. Ils ont mis en évidence le rôle 
de la tension sous laquelle a été faite la désaimantation (43, 4h, kg). 
Dekhtiar a expérimenté sur des monocristaux (44).Chour et Khokhlov 
distinguent pour la première fois les différentes magnétostrictions Ho, 
sH, etc... (59). Ces expériences sont accompagnées d'explications 
purement qualitatives, qui font intervenir la notion de « texture 
magnétique » (cf. toutefois (5o)). 


42. Champ équivalent à une tension. — a) La courBe D'IDÉALIS A FO 
DE LANGE ET Finx. — C’est, semble-t-il, Lange et Fink qui, dans ut 
mémoire peu connu (77), ont en 1943 assimilé pour la première foi 
une tension à un champ magnétique fictif. 8 

Ils étudient d'abord l'action d'un champ magnétique alternati 
décroissant depuis la valeur H jusqu’à o, en présence d’un chami 
constant À. L’aimantation prend une valeur J(H) qui, pour H trè 
grand, devient l’aimantation idéale (ou anhystérétique). Ils appellen 
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la courbe J(h, H)— f(H) courbe d’idéalisation, et parviennent à la 
tracer en présence d’un champ démagnétisant ({). 

Or des cycles de tension alternative (un millier environ) font croître 
l’aimantation suivant une courbe d'idéalisation analogue. Bien que 
l’état d’aimantation atteint ne soit pas identique dans les deux cas, on 
peut donc comparer numériquement tensions et champ H. Lange et 
Fink trouvent ainsi, pour trois échantillons d'acier de champ coer- 
citif 9,5 à 17 gauss et des champs À de 3 à 17 gauss, qu’une tension 
alternative de 1 kg/mm? équivaut à un champ alternatif de 0,3 à 
0,7 gauss. 


b) La raéorie DE W. F. Brown Jr. — Cette analogie de la tension 
et du champ repose sur une base théorique sérieuse que W. F. Brown 
semble être le premier à avoir mis en évidence dans un récent 
mémoire (65) : tous deux agissent sur les parois des domaines de 
Weiss à la façon d’une pression hydrostatique fictive (cf. $ 3). Mais 
comme {a pression fictive due à une tension dépend du carré de 


cos (1, H), elle sera nulle sur les parois à 180°, c’est-à-dire lorsque de 
L : > > : 
part et d'autre les aimantations spontanées | et J sont opposées, et 


maxima sur les parois à go°, c’est-à-dire lorsque de part et 


d'autre Let J sont perpendiculaires, Il faut donc diviser les parois de 
-Bloch en trois classes, que W. F. Brown appelle A, B, C, suivant que 
pour la paroi considérée les tensions positives (tractions) équivalent 
à des champs positifs, nuls ou négatifs. Les parois B sont à 180°, les 
“parois À et C à go°. 


(:) 11 est facile, si À est petit, de calculer l'équation initiale de cette 
courbe : l’état obtenu est celui représenté par le schéma (fig. 8), aussi 
‘aura-t-on, en ajoutant le terme réversible yÿA : 


JC, H) = A+ RA + 2RAH. 


La pente initiale de la courbe d’idéalisation est donc 2RA. 


Fig. 8. — (a) Idéalisation par un champ H. (6) Idéalisation complète. 


ea ch te CLEA 
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On se borne au cas d’une substance cubique telle que le fer dans 
laquelle les axes de facile aimantation sont les axes qualernaires. 
Supposons, pour simplifier lex posé de Brown, que dans tout le poly- 
cristal la direction commune à la tension et au champ coïncide ave@ 
un axe de facile aimantation. La pression fictive due à la tension 6. 


ce RE L 
est alors, pour une paroi À :— À1ço5, et le champ équivalent à cette 


tension : 


Pour une paroi C Le cnamp équivalent est — W, et pour une paroi B 
il est nul. 

Supposons que le corps, d’abord aimanté dans ur champ H (pre=" 
mière aimantation), subisse une traction à champ constant. Les 
parois À vont provoquer une variation d’aimantation : 


a + W) + RH + W}— AH — RH = AW, + RW? + 2RHW 
et les parois G, tant que W < 2H, une variation d’aimantation : , 

As 

xcW = E W . 


. La variation totale sera donc, en admettant que la surface totale” 
des parois À et C est la même (X4 — Xe — Y90/2, Ra —Rc — R90/2) : 


Ag = Ro(HW ++ w?). 


La variation est la même lors d’une compression —5. 

A la détraction (ou à la décompression) les variations d’aimantation 
dues aux parois A et C seront opposées : l’aimantation ne varieran 
pas. À 

Brown suppose que les parois à go° et à 180° contribuent égalemen 
à l’aimantation (Rs5 == R/2) : 


a = RQ 4 M nf den + 2 Que) 


f 


Le calcul exact de Brown, qui tient compte de l’orientation variable 
des axes dans le polycristal, conduit à des valeurs plus faibles de AJ : 
les coefficients 3/4 et 9/32 doivent être remplacés respectivement 


par 0,422 et 0,110. En prenant le kilogramme/millimètre carré et non. 
plus la barye comme unité de tension : | 


PR 


AJ = R(wHo + w'0?) 


5 A100 
| avec : W— 0,422 0,981. 10 — 0,392 


100 


; 2 
w' — o,110[") .(0,981. 10%) = 0,095. 
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Brown a trouvé expérimentalement pour un acier (Le 00e 
R—o0,35) soumis à des tractions seulement : 


10 — 0,46 w'—= 0,22 


et aucune variation à la détraction. 

,Gette théorie ne rend donc pas compte de la reptation des cycles de 
tension. Si l’on applique une petite tension alternative d'amplitude 6 
en présence d'un champ À, toute la variation d’aimantation sera 
obtenue dès le premier cycle, et vaudra 2Rwho, La pente initiaie de 
la courbe d’idéalisation est donc 2Rwh, et w est le champ équivalent 
à 1 kg/mm? au sens de Lange et Fink. 


IL — Procédé expérimental. 


_Les effets magnétiques des tractions sont donc, qualitativement du 
moins, assez bien connus. Des mesures quantitatives s’imposaient 
néanmoins, aucun auteur n'ayant étudié les variations respectives de : 
la susceptibilité initiale 7 et de la constante de Rayleigh R. 

Par contre, les effets magnétiques des compressions n'ont presque 
Jamais été étudiés (une étude, relative au nickel, de Palacios et 
Lozano (54), une autre, très imparfaite, sur le cobalt de Chree (26), 
aucune sur le fer). Cette étude était indispensable pour rendre compte 
des variations d’aimantation par choc. pu 
Aussi en 1946, ai-je entrepris une série d'expériences avec le maté- 
riel que je vais maintenant décrire. 


43. Effet des tensions mesuré par la méthode du « tore » et au 
fluxmètre. — a) Discussion. — Afin de pouvoir comprimer les bar- 
reaux utilisés sans risques de flambage, il fallait que le rapport lon- 
gueur/diamètre ne fût pas trop élevé. Mais la correction de champ 
démagnétisant devenant considérable- pour un barreau unique, 1l 
n'aurait pas été possible d'observer des variations d’aimantation à 
champ constant. Aussi ai-je opéré en circuit magnétique fermé, par 
la méthode dite « du tore ». En fait. il ne s'agissait pas d’un tore, 
mais d’un cadre rectangulaire formé par deux barreaux identiques et 
parallèles réunis par des masses d’acier doux. : 

Les tensions doivent être appliquées progressivement pour éviter 
des chocs (générateurs d’efforts bien plus élevés et inconnus) et des 
courants induits trop intenses. Le seul instrument de mesure utili- 
sable est alors le fluxmètre, moyennant certaines corrections que 
j'étudierai plus loin. Mais comme je ne disposais à l’époque que du 
fluxmètre à cadran Grassot classique (par la suite nous en avons eu 
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un à miroir 15 fois plus sensible) j'ai été conduit d'une part à donner. 
aux barreaux des dimensions bien plus considérables que celles don- 
nées jusqu’à présent, et par conséquent à exercer des Ho de plu- 
sicurs tonnes, d’autre part à donner un grand nombre de spires à 
l’enroulement de mesure. 


b) Le CADRE MAGNÉTIQUE. — J'ai expérimenté sur des couples de 
barreaux de 30 mm. de diamètre, 266 mm. de long, filetés aux deux 
bouts sur une longueur de 38 mm. (saignée terminale comprise), 

avec un pas de 5 mm. La distance 
LTD entre leurs axes est 70 mm. Ils 
LL, 


LD sont réunis par des pièces d’acier 

LI doux (141 Brinell) de Lo x 126 

CZ x 130 mm. Afin de pouvoir mon: 

ZZ ter l’ensemble, les filetages sont 

VA à droite à un bout, à gauche à 
l’autre. 


Les barreaux sont comprimés 
ou tendus à l’aide d'une machines 
hydraulique du laboratoire d’'es-= 
sais de matériaux de l’Institut 
Polytechnique de Grenoble pou= 
vant fournir des efforts de 35 ton 
nes. Dans la pratique, pour ne* 
pas dépasser la limite élastiques 
je me suis limité à 14,1 tonnes 
(soit 10 kg/mm? dans les bar: 
reaux, et davantage au niveau du 

he ! filetage). Cette machine permet. 
D rc nc drerdénnn tests É l'effort à telle y 
bobines, disposé pour une trac- , ie ; 

ta que l’on veut inférieure à 2 ton= 

| nes/sec. Il est moins commode de 

diminuer la pression lentement; 
il faut alors de plus, pour pouvoir mesurer l'effort lors de sa dimi- 
aution, supprimer le dash-pot qui retient le levier de mesure. 

Le cadre, démuni de ses bobines et placé entre les mâchoires de la 
machine en vue d’une traction est représenté figure 9. 


W, 


2 


c) Crrourrs pe mesure. — Les barreaux sont entourés de deux tubes 
de carton bakélisé sur lesquels sont bobinés sur 162 mm. les enrou- 
lements de mesure. Je dispose de plusieurs sensibilités : 10, 110, 
608, 2 086 et 4053 spires (pour les deux bobines). On pourra ainsi 


apprécier des variations de l'intensité d’aimantation inférieures à 
0,01 U. €. m. 
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d\ CORRECTIONS À APPORTER AUX INDICATIONS DU FLUXMÈTRE. — J'ai 
# 4 à “ » nl . . . 0 
étudié le fluxmètre conformément aux indications de G. Darmois et 
Ribaud (66). Ces auteurs ont montré que l'angle de déviation est : 


æ Rr EC) 
nn)  radians 
Ps bi 


P— variation de flux mesurée. 
R — résistance totale du circuit de mesure, cadre du fluxmètre 
compris. 


d8 
n y — couple de frottement gazeux (n— 1,6 c. g. s.). 


: — couple de frottement solide (e— 7,5 c. g. s., valeur qui n’a pas 
changé à plusieurs mois d'intervalle). 

{1— durée de déplacement de l’aiguille. 

c— couple résiduel de torsion. Le fil d’amenée du courant crée un 
couple proportionnel à 8 que l’on peut compenser par un couple de 
pesanteur proportionnel à sin 9 jusqu’à le réduire au 1/30 de sa 
valeur. 

J'ai ainsi trouvé que © divisions du fluxmètre parcourues en { sec. 
correspondaient à : | 


e e 5 
— 10 000 ee) e LÉ 1) maxwells 


230 


(R. = résistance extérieure du circuit de mesure en ohms), et par 
conséquent aux variations suivantes de l'aimantation dans les bar- 


reaux : 


Nombre 


de spires utilisées Re (ohms) AJ 


10 0,1 11,4 (9 0,07 {| — 0,22 AH 

116 1e 1,036 (o + 0,08 t) — 0,22 AH 

608 6,5 0,186 (9 Ho,1r t) — 0,14 AH 
2 086 D 0,0558 (o + 0,20 {) — 0,15 AH 
4 053 45,1 0,0293 (9 +0,32 {} — 0,15 AH 


Le réglage permettant de rendre c négligeable a été fréquemment 
renouvelé au cours des mesures : je m’assurais qu’en circuit ouvert 
l'aiguille ne se déplaçait spontanément en aucun point. du cadran. Il 
Eur pour cela | c [| Le, ce que l’on ne peut obtenir qu'avec un cadre 
monté sur pivots. Pour mieux éliminer c j'ai fait deux fois chaque 
mesure, avec des déviations de l'aiguille de sens opposés, et ai pris 


la moyenne. 


ds à 
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44. Champ magnétique régnant dans-les barreaux. — a) Circuirs 
D'AIMANTATION ET DE DÉSAIMANTATION. — Sur l’enroulement de mesure 
sont bobinés l'enroulement de champ (203 spires) et l'enroulement 
de désaimantation (200 spires). La désaimantation obtenue en faisant 
passer dans ce dernier circuit un courant alternatif à 50 périodes/sec: 
s’est révélée insuffisante dès qu'on quittait les champs faibles,-par 
suite de l'effet de peau. Je commençais alors la désaimantation avec 
du courant continu, en manœuvrant simultanément un inverseur et 
un rhéostat. 


b) Cazcuz pu cHamMP MAGNÉTIQUE. — La d. d. p. magnétique entre 
les extrémités correspondantes des deux barreaux s'évaluera en assis 
milant les équipotentielles terminales à des demi-sphères et le bloc 
de fer à un demi-espace indéfini. On trouve, par application du théos 
rème d'Ampère, H—5,6 I, si I est l'intensité du courant magnétisant 
en ampères. 


SU A D Ti s 


Allongement 
en mm. 


E Ffort en tonnes 


LE RRSRE RTS NN PRE 


AE 
Fig. 10. — Etude de l’aliongement du cadre, | 
mettant en évidence le tassement des filets. F4 

La variation de la distance entre les deux blocs de fer, mesurée à 
l’extensomètre, lors des efforts, met en évidence un tassement élas- 
tique des filets, pratiquement terminé à 0,5 tonne et de l’ordre de 

0,2 mm. pour les deux extrémités (fig. 10). Corrélativement la rélue- 


tance du cadre diminue ; cela doit entraîner une augmentation de H 
de 2 o/o au maximum. ‘4 


c) COMPENSATION DES EFFETS DU CHAMP TERRESTRE. — La presse étant 
en acier dur possède une aimantation due au champ terrestre qui 
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crée un champ parasite dans les barreaux. Ce champ valait initiale- 
ment 1 à 2 gauss, et pour le compenser j'avais prévu deux enroule- 
ments supplémentaires, branchés de façon à créer des champs paral- 
lèles et non plus antiparallèles. Le moyen le plus sensible d'étudier 
cette compensation a été d'observer les variations d’aimantation d’un 
Seul barreau, préalablement désaimanté, lors d’une traction ou d’une 
compression. 

Je suis bien parvenu à désaimanter la presse et à annuler le champ 
parasite mais, quel que soit le courant que l'on maintienne dans le 
circuit, on ne peut empêcher la machine de se réaimanter un peu 
lorsqu'on s'en sert, par suite de cette même reptation du cycle de 
tension que nous sommes en train d'étudier. J'ai même jugé inutile 
de maintenir un tel courant. 

J'ai pu rendre cet effet négligeable dans le cas de compressions en 
interposant entre la machine et le cadre des blocs d’un matériau non 
magnétique (béton), mais dans le cas de tractions j'ai seulement pu 
glisser de minces lames de cuivre. Ce champ parasite n’est néan- 
moins pas gênant (pour des champs imposés supérieurs à 0,1 gauss) 
car si dans un barreau il s’ajoute au champ créé, il s’en retranche 
dans l’autre. 


d) FIDÉLITÉ ET PRÉCISION DES MESURES. — Les très nombreux efforts 
exercés sur les barreaux ont au début modifié leurs cycles d’hysté- 
résis, diminuant leur aire et augmentant la perméabilité. Par la suite 
{et ce n’est que ces nombres que j'ai retenus), les mesures ont été 
reproductibles à quelques 0/0 près. Cette dispersion est due aux 
variations de température (échauffement lors de la désaimantation), 
et au traînage magnétique. Elle est du même ordre de grandeur que 
l'imprécision sur le champ dans les barreaux et supérieure aux 


erreurs provenant des mesures au fluxmètre. 


! 


. 45. Nouvel appareil : cadre d’une seule pièce et mesures au galva- 
nomètre suramorti. — J'ai repris ces expériences en 1948 pour y 
mettre en évidence les phénomènes de traînage. Je disposais alors 
d'un galvanomètre suramorti de la maison Kipp (Greep-galvano- 
meter), pouvant fonctionner soit en fluxmètre, soit en balistique de 
haute sensibilité (cf. appendice 1). Cela m'a permis d'opérer avec un 
cadre plus petit, et par suite de le faire tailler d'une seule pièce. 


a) MonTAGE MÉCANIQUE. — Les deux montants du cadre sont des 
prismes à section carrée de 14 X 14 X'140 mm., à arêtes chanfrei- 
nées. Ils peuvent subir des efforts longitudinaux jusqu'à 1 kg/mm? 
grâce à un levier multipliant les forces par 10 et à un flotteur de 
4o kg. 


Ce flotteur se compose d’un récipient de 50 litres en tôle, lesté par 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Septembre-Octobre 1951). 49 


\ 
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des briques, flottant dans un récipient à peine plus large. Il permet 
d'appliquer et d’enlever la tension de 1 kg/mm? en 30 secondes sui- 
vant une loi de variation toujours identique, moyennant la simple 
manœuvre de deux robinets. 


b) MonTAGE ÉLECTRIQUE. — Le circuit de mesure a 1 800 spires 
(Re — 7,4 ohms) ; le flux qui le traverse est : 
D — 6 250 H + 43 900 J. 


Le primaire (169 spires) permet de créer un champ : 
H— 6,55 I. 


C’est le circuit de mesure qui sert de circuit de désaimantation, car 
il permet de créer un champ H— 70 I. Ce montage a, de plus, le grand 
avantage d'empêcher d'opérer par distraction une désaimantation em 
laissant le galvanomètre branché. 

Les courants induits font qu’au centre des barreaux le champ 
appliqué est divisé par : | 


nl ae 


Le champ au centre est 150 fois plus faible qu’à la périphérie, et pour 
qu'il dépasse amplement le champ coercitif l'intensité efficace 


NUE OÙ 
Æ ee .) 


1 
avec : a—(2Truyv) 240,1 cm. 


_4V 


ons, Ne 
Aimantation 
o auxiliaire 
Aimantation 169 sp 25 
Echantiloni=—= 
Désaimantation Free 


Etalonnage 


Fig. 11. — Montage électrique pour l'étude du traînage. 


maxima du courant de désaimantation doit être de l’ordre de 5 À, ce 
qui nécessite une tension aux bornes de l’ordre de 220 V. Il faut donc 
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créer une tension décroissant de façon continue de 220 V à o. Pour 
cela, plutôt que d’une mutuelle variable à noyau de fer (le courant à 
vide dans le primaire serait trop intense), je me suis servi de deux 
rhéostats à curseur : l’un (à fil d'épaisseur décroissante) mis en série, 
Vautre mis en potentiomètre entre les bornes du 220 V industriel. 

Le montage électrique, permettant de plus l'application d’un petit 
champ supplémentaire + À ou — À, est représenté figure 11. 


IT. — Etude expérimentale 
des différents types d’aimantation. 


J’ai expérimenté sur trois sortes d’acier : 


| ; ; | Perm. | Susc. Cte de |Champ 
D. NDUrete [ete ee : RHc | Ind. 
Désign.|Type d’acier| ;: init, |init.7 |[Rayleigh| coerc. | —— |, 
2 JP Brinell|, +4ryl () R (1) He x rémeB 
A Mi-dur non 
traité" [185 98 116$] bio 5,3 3,65 | 6 100 
B Doux recuit.ÿ125 ee 47 27,0 ho Ce 3,20 | 6 660 | 
CG Extra - doux 
spécial . : 
(Ugine) .| 85 169 13,6 76,5 1,70 | 9,6 7 580 


(*) Constantes déterminées à l’aide des valeurs de la susceptibilité dans les 
champs faibles. Elles peuvent différer assez des constantes relatives aux 
champs très faibles (Domaine de Rayleigh) (cf. $ 4). 


46. Aimantation normale. — a) Dérinirion. — Ces aciers obéissent 
à la loi suivante, signalée par Kondorsky dans le cas d’un ferronickel : 

Dans les champs suffisamment faibles, le cycle de champ à tension 
constante est fixé dès la première fois qu'il est décrit si la désaiman- : 
ation par champ alternatif décroissant a eu lieu sous cette même. 
tension, et si cette tension n’a pas été momentanément modifiée 
depuis (c’est ce que j'appellerai une désaimantation normale). Sinon, 
st en particulier si la désaimantation a été faite sous tension nulle, 
faimantation maxima diminue lors des 10 à 20 premiers cycles, mais 
lon obtient dans tous les cas le même cycle de champ limite. 

J'appellerai l’aimantation ainsi obtenue, après accommodation ce 
>ycle de champ, aimantation normale. C’est celle que mesurent les 
iuteurs contemporains qui opérent en champ alternatif. 
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b) Cxaes D’HyYsTÉRÉSIS NoRmMaux. — Ces cycles sont représentés sur 
la figure 12 (aciers A et B). Une traction relève le cycle d'hystérésis et 
diminue le champ coercitif, une compression abaisse le cycle et. 


\ “ 
: auss 4 
Fe 30-58 5e 
Fig. 12. — Cycles d’hystérésis « normaux » : =} Sans tension 
SE 29 Late ee 1 / 2 Ê 
Sous traction de 10kg/mm?, Sous compression der1okg/mm?, 


augmente le champ coercitif. Dans l'échantillon B l’aimantation nor 
male sous traction devient inférieure à l’aimantation normale sous. 
tension nulle pour un champ (deuxième champ critique de Villari) de 


; EAN : 
20 gauss; mais l’aimantation normale sous compression ne montre 

\ 1 À . . 4 
pas, elle, de phénomène de Villari. Lt 
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c) Camps FAIBLES. — J'ai porté sur les figures 13 et 18 la suscepti- 
bilité normale en fonction du champ magnétique. Comme je l’ai déjà 
signalé, ces points sont très convenablement alignés sur une droite : 


0,5 
2: 


ñ 


HA y + RH. 


ss 1 
EAU ES 


0,5 


L 


Acier 


H 


(geuss) 


Fig. 13. — Aimantation « normale » sous différentes tensions. 


Acier À : 


(Compressions) 
20 
— 5 


(Tractions) 
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Acier B : 


s(kg/mm?)|—5,65 — 4,24 — 2,82 2: 2,82 &,24 5,65 


Hot ee 171750 18,3 19,7 23,3 |27,5|32,7 37,0 38,3 38,6 
11,8 14,3 20,9 28,6 |4o |56 63 65 66 


Acier C : 
———————_—_—_—_—_—_—_—_—_—_—_—_—_—aE 
c (kg/mm?) — I 0 +1 
1x 12,7 13,6 14,4 . 
R, 64,6 76,5 94,8 


L 


x et R sont augmentés par 
une traction, diminués par une 
compression. 

Akoulov, Helfenbein et 
Byczkov ont trouvé expéris 
mentalement (38) que À variait 
comme le cube de y, confor= 
mément à une théorie d'Akou= 
lov et Kondorsky. La figure 14; 
établie en coordonnées loga- 
rithmiques, montre que cette 
loi n’est que très grossièrement 
valable. Pour À,Rvariecomme 
la quatrième puissance de # 
(Schweizerhof avait obtenu ce 


Fig. 14. — Relation entre Îles 
coefficients de Rayleigh nor. 
maux : O: Acier A. \ : Acier B. 
[l : Acier C. La droite repré 
sente la loi théorique d'Akou: 
lov. 
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résultat avec le nickel (51)); pour B, comme le carré de 4. Pour C, 
la loi est bien mieux vérifiée. 

Les variations relatives des deux constantes y, et Rx par kilo- 
gramme/millimètre carré, lors de tensions très faibles, valent : 


A 0,018 0,079 
B 0,127 0,279 
CG 0,063 0,197 
47. Aimantation cH dans les champs faibles — Pour mesurer 


l’aimantation 6H, rappelons-le, je désaimante sous tension nulle, puis 
j'applique la tension, et enfin le champ. J'ai porté sur la figure 15 la 
susceptibilité J/H, qui est toujours une fonction linéaire du champ : 


J/H = Xou + Heat. 


Tension 


(kg/Mmm2) 


Acier € 


1 gauss H OS gauss el 
(l ñ 


Fig. 15. — Aimantation 6H sous différentes tensions. 
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Acier À : 
EE  ———— || 
} (Compressions (Tractions) | 
s (kg/mm?) | nr o = 
— 10 — 5 5 10 


os (kg/m m?) — 1 o EL Pa: 
Me MD CAD 23 13,6 25, 
Ron. TELUS 71 76,9 97,2 
W 0,16 0,13 


La susceptibilité est augmentée qu'il s'agisse d’une traction ou 
d’une compression : la courbe y, —f(5) présente un point anguleux 
pour s—0 (fig. 19). Pour de faibles tensions, l’effet est proportionnel 
à la tension. Pour de fortes compressions il ne l’est plus, mais sembie 
tendre vers une limite. 

J'ai porté dans la dernière ligne : 


a 0 Hot A 
AL TE R,.1S| 
qui, dans la théorie simplifiée exposée plus loin, devrait être constant. 


48. Aimantation Hs. — Pour mesurer l’aimantation Hs, rappelons-le, 


je désaimante sous tension nulle, puis j’applique le champ, puis là 
tension : 


a) CyeLe De cæamPp. — Ce cycle, que l’on ne peut obtenir que point 
par point, est représenté figure 16. Les tractions relèvent le cycle et 


les compressions l’abaissent, mais toutes deux diminuent le champ 
coercitif. 
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om 

J at 
LES 
30 gauss 
/ 

Fig. 16. — Aimantation Hs : Sans tension. 
— ——Sous traction de 10 kg/mm?........… Sous compression de r0 kg/mm?. 
b) Cuames FaiBces. — Il n’est pas possible de décrire de façon 


continue les courbes J/H— f(H), mais nous pouvons les obtenir point 


par point. Ce sont toujours des droites, avec une bonne précision 


(fig. 17, 18). 


Acier À : 
(Compressions) (Trac:ions) 
ne 2 > | 
.|—9,9|—7,41|—4,94|—3,53|—2,12| o | 0,71] 2,12] 3,53] 4.94| 7,41| 9,9 
l 
A 22,0 et va 13,3 7 11,0 | 17,0 | 23.2 | 28,8 | 45,6 | 68 
3,2 3,6 4,3 4,6 5,0: 15,3| 5,2:| 441148 | 7,8 | "8,5 8,5 
re 0,67 se 0,67 | 0,63 à De ne ee 1e pie RE 
Acier B : 
c(kg/mm?) |— 5.5 — 2,82|— 1,41 o 1,41 2,82 4,24 |: 5,65 
ae 67 ie 45 27,5 79 126 164 193 
| Ras 4 28 32 ho ho : 55 65 70 75 
LA ; 0,75 0,68 0,54 0,59 0,50 0,46 | 0,42 
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Acier C : 
ê { 
o (kg/mm?) RE o Fa 
s 5 53,9 | 
Xas 33,8 19, se 
RS 74,7 1 ,D CM 
LE AN 4 k. : 0,33 0,41 


Acier À Acier B 


( gèuss H H 


©, 5 gauss 
1 


Fig. 17. — Aimantation Hs : 


Traction, —- Com pression. 
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Jr - Ho(+1) 
H A4 
A 
# 
F 100 Lee -oH(+1) 
A 
| BE ee Ho (- 1) 
Eu Fe ES norm.(+1) 


_oH (-1) 


ordinaire 


norm. (-1) 


Acier C 


H 
e O,2 O,4 OG gauss 
de 1 27 
Fig. 18. — Différentes aimantations de l’acier extra-doux C 


(Tension : r kg/mm?). 


C’est à l'aimantation normale sous la tension envisagée et non à 
l'aimantation ordinaire qu’il faut comparer les valeurs trouvées. On 
voit alors que les variations de R sont faibles devant celles de x ; dans 
le cas de tractions R,_ et Rx sont même sensiblement égaux. On peut 


donc dire en première approximation que l'effet « Ho » est propor- 
tionnel au champ. 

x est fortement augmenté par une traction comme par une compres- 
sion : la courbe y, —f(s) présente un point anguleux à l’origine 
(fig. 19). Toutefois, quantitativement, les effets sont loin d'être les 
mêmes comme l'annonce a priori Brown (cf. $ 12): une traction agit 
environ deux fois plus qu'une compression de mêmeintensité. Nous en 
verrons plus loin la cause : c’est que l’effet envisagé est proportionnel 
à R, qui est lui-même modifié par la tension. 

Dans la dernière ligne des tableaux précédents j'ai porté le rapport: 


ea __ 
Wÿ = = | et non : ——— |}. 
RL IS] Roc] 


Moyennant cette précaution la discontinuité des coefficients de Hs 
disparaît à peu près complètement (fig. 21). 


774 LOUIS LLIBOUTRY 


Acier À ” Acier B jé 


60 


normale 


Fig. 19. — Susceptibilité initiale, fonction de ia tension. 


19. Etude des cycles de tension. — a) SUPPRESSION DE LA TENSION. — 
eve Si, partant de l’aimantation normale sous une tension 6, nous 
supprimons cette tension, l'opération est analogue à l’application 
d’une tension — 5 à partir de l’aimantation ordinaire. On observe en 
d * effet un accroissement irréversible de l’aimantation. 

| L’aimantation finale est toujours de la forme J — ;'H + R'H?, les 
Fire constantes y’ et R’ ayant pour l’acier A les valeurs suivantes : 


k o (kg/mm?) 25 5 
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On ne retrouve cependant pas pour le rapport wi —=(y"—%)/R || 
la valeur 0,6 ci-dessus. 

Si, partant de l'aimantation 5H, on supprime la tension, l’aiman- 
tation finale obtenue est sensiblement la même que si l’on était parti 
de l’aimantation normale. 

Enfin, si nous partons de l'aimantation Ho, la variation d’aiman- 
tation est négative lors d’une détraction, positive lors d’une décom- 
pression. Voici les variations de la susceptibilité J/H que j'ai obser- 
vées, pour l’acier À : 


H (gauss) 0,09 0,17 0,28 0.46 0,91 1,40 1,87 

10 HP — 11,9 —11,5 —11,8 —13,0 —10,5 —11,9 

: | — 1,8 — 2,4 — 19 + 0,2 — 3,6 — 2,4 

s (kg/mm?) _ 5 1,9 17 1,7 1,9 Eux 353 
— 10 5,3 7,0 7,0 7,2 7,3 8,5 8,8 


L'effet est proportionnel au champ et croît beaucoup plus vite que 
la tension. C’est pourquoi Brown, opérant avec des tensions extrême- 
ment faibles, ne l’a pas observé. 

Il est nettement supérieur à la variation : 


J— I = (x — 78) + (R — RH? 


à laquelle on devrait s’attendre d’après les constatations du para- 
graphe précédent. C’est qu'ici intervient un phénomène distinct, la 
reptation, dont il me reste encore à parler. 


b) REPTATION DU CYCLE DE TENSION. — Si l’on instaure à nouveau la 
même tension 6, l’aimantation au lieu de reprendre la valeur J,., 
prend une valeur supérieure. Ainsi pour l’acier A les valeurs succes- 
sives de l’aimantation sont : 

Dans un champ H— 0,17 gauss : 


ls—5kg/mm . . 6,90 7,25 7,47 7,64 7,70 
no lus Te 68 5,81 6,04 6,130 27 48 ax 


Co Kgnim er 16,8 18,4 LL pete, 19)9 19,8 
NEO EN RE EL) HF, 0 16,0 16,6 17,0 dre 


EE —— 
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La figure 20 donne l’aspect de la reptation dans deux autres cas 
particuliers. 

Il est très difficile d'apprécier les limites de ces suites car la 
couvergence devient très lente, et les erreurs commises daos la lecture 
du fluxmètre s'accumulent. Il semble bien que, dans un champ 


Acier À 
H=O05S 


=D 


Fig. 20. — Reptation des cycles de tension. 


magnétique donné, le cycle limite obtenu soit indépendant de 
l’aimantation initiale, pourvu qu’elle soit faible. 


On doit rattacher à cette reptation la constatation suivante : le 
barreau étant aimanté dans un champ H sous tension nulle, exerçons 
une tension 6, (aimantation Ho) ; supprimons-la, puis rétablissons 


une tension 52 Supérieure à 6,. L'aimantation finale obtenue est supé- 


: e : mé 
rieure à l’aimantation Hs, et ne la rejoint qu'asymptotiquement 
lorsque 0: croit. 
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Les nombres suivants, relatifs à l’acier extra-doux C, montrent que 
la reptation disparaît pour des tensions et des champs très faibles. 


Accroissement total de J/H à la suite de cycles de tension de 1 kg/mm? 


(Tractions) (Compressions) 
H a RE Ur 
0,131 0,262 0,524 0,655 | 0,131 0,262 0,393 0,524 0,655 


PEN PUR NAT 21004 6107.07 153,9: |410,8 52,300 20,70 21,8 2900 
acycles …. | 41,6 : 46,3 bo,4 60,4 | 19,8 22,3 20,1 22,8 24,7 
peycles nn. 1,4 47,0. "54,7 62,811 19,8 Ma2,3 20,1 23,2: 26. 


c) CYCLES DE TENSION A PARTIR DE L'AIMANTATION IDÉALE. — En effec- 
tuant une désaimantation normale en présence d’un champ fixe, l’on 
obtient l’aimantation idéale pour la tension et le champ considérés. 
Voici des valeurs de la susceptibilité J/H correspondante (acier A) : 


s(kg/m m?) —1i0 —5  o 5 10 


EN Dr2/rauSsst ue ÉTAT) O OT 2202207 
He=#9; 2/0 AUSSI 114 126 55 184 207 


Comme pour l’aimantation normale, une traction et une ORDER 
sion ont des effets opposés. 

En appliquant et enlevant de nombreuses fois une tension donnée 
à un acier aimanté idéalement sous une tension quelconque on n'ob- 
serve pas de reptation. Seul à la première application de la tension le 
résultat diffère un peu des suivants; dès la deuxième application 
l’aimantation limite est atteinte, et elle ne diffère que très peu de 
l’aimantation idéale sous la tension correspondante. 


IV. — Explication des phénomènes observés. 


20. L’aimantation normale rend compte des modifications de l’oppo- 
sition. — Lors d’une aimantation normale l’existence d’une tension 
extérieure fixe s ne modifie en rien les lois de Rayleigh. La désaiman- 
tation normale sous tension n’est en effet autre chose qu’une idéali- 
sation dans un champ + W (cf. $ 12). L'état de désaimantation 
duquel on part, représenté par le schéma 86, est analogue à l’état de 


7 
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désaimantation ordinaire, représenté par le schéma 2b. Or les lois de 
Rayleigh découlent directement de ce schéma. A 
C’est donc la variation sous l’effet d’une tension de l'opposition 
moyenne P, et du rapport L// (rapport grosso modo proportionnel à 
la grandeur des domaines de Weiss) qui rendra compte des différentes 
aimantations normales ($ 2, in fine). On a d’après Néel : 


= MEN 
P,—=0,0J;— — RE 
? Rx : 7\ 
\ Acier À. 
s (kg/mm?}. | — 10 — 5 ( 5 19 | 
Po (baryes) ,| 2 310 2 020 1 510 1 120 940 
17 04 47) 47o 570 700 890 
Acier BP. 
ee 
S(kg/mm?).|— 5,65 — 4,24 — 2,82 — 1,4t Oo 1,41 2,82 4,24 5,65 
Po(baryes).| 1 500 1 330 980 840 720 600 610 610 6x01| 
LEE À RMS 260 270 340 340 3hko 340 300. 280 280 
Acier C. 
Le) (kg/mm?) AVE St o LPS 1 | 
Pin(baryes) mer 2 4 185 158 
| LISA A TOR AS EUR Le 2,570 2 650 2 930 


Une compression augmente donc la valeur moyenne de l'opposi- 
tion, une traction la diminue. L'opposition est moindre dans le fer 
doux recuit B (où les tensions internes doivent être bien plus faibles), 
mais elle y a une limite inférieure : il existe des causes d'opposition. 
au déplacement des parois non influencées par une tension. Re 

Quant au rapport L/{, il varie dans des proportions bien moindres. 


24. Calcul théorique des différents effets observés. — L'introduction 
du champ équivalent à une tension permet de calculer théoriquement 
les autres aimantations à l’aide des lois de Rayleigh. Ce champ vaut 


i 
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+ W ou — W suivant qu’il s’agit d'une paroi de type À ou de type C 
au sens de Brown (cf.$ 12). 


a) Discussion D'UNE HYPOTHÈSE IMPLICITE DE Brown. — Notons 
d’abord que les parois A et C n’ont pas des surfaces totales égales, 
comme l’admet implicitement Brown. S'il en était ainsi, un champ 
les faisant se déplacer en sens inverse, la magnétostriction observée 
serait nulle, ce qui n’est pas vrai pour les polycristaux. 

Toutefois cela n’influe guère sur l'effet de tractions. Nous aurons 
un ordre de grandeur du phénomène dans notre hypothèse simplifi- 
catrice du $ 12 : supposons que l’aimantation spontanée soit partout 
parallèle ou perpendiculaire au champ. Soient dv,, dus, duc les 
volumes balayés par les parois A, B, C respectivement, à l’intérieur 
de 1 cm’, lors d’une aimantation (comptés positivement dans le sens 
qui fait augmenter J). On a : LE 


100 = dva — dve 
J/J, = dv, + duc + 2dv;. 


Des mesures de magnétostriction effectuées par M. Suchet au labo- 
ratoire d'Electrostatique et Physique du Métal ont donné, pour un tel 
acier et une aimantation comprise entre 5o et 150 u. e. m. : 


X== 0,8 ro 2e; 
Compte tenu de cette valeur et de A00/d, = 107" il vient : 


— ; R, —R 
RPC DURE SC SO 0,0 2107 de 
Ces valeurs portées dans le calcul du $ 12 donnent comme effet 
correspondant : 
AJ — (ya — Xe) W 
==y 070: 107 4 J WW. 


ce qui est de l'ordre du 1/1 000 de la variation d’aimantation obser- 
vée. Nuus admettrons donc avec Brown : | 


ME Xe {302 Rai = Re = Ryo/2. 


b) Armanrarion 6H. — Lorsqu'on désaimante par un recuit ou par 
un champ alternatif sous une tension différente, l'état de désaiman- 
tation obtenu est « anormal » : ce n’est plus celui à partir duquel les 
lois de Rayleigh s'appliquent et représenté schématiquement par la 
figure 20. 

Faisons le calcul en nous servant toujours de notre hypothèse sim- 
plificatrice du $ 12. Nous ne nous occuperons que des {ermes trréver- 
sibles dus aux parois à go°, les seuls qui provoquent un effet dans 
la théorie de Brown. : 
Ann. de Phys., 12e Série, 1. 6 (Septembre-Octobre 1951). 50 
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L'aimantation irréversible due aux parois A est : 
J,—= R,(W + H}. 
Ceile due aux parois C, comme dans mes expériences H < 2W : 
Re 
J=—RW? + — FF? 

Au total, et en déduisant l’aimantation normale correspondante 
(R4 + Rc)H?, l'effet vaut : 

Lou — = Ro WH — + Rob, (H <2W)} 


Dans le cas H = 2W les parois C retourneraient sur la courbe de 
première aimantauon et : 


Je = Re(— W + H)° et La dx = Ro W?. 
Le résultat est le même dans le cas d'une compression, à condition 
de remplacer W-par | W |. | 


Lorsqu'on supprime la tension, l’aimantation irréversible devient, 
dans le cas H< VW : 


Ds Pa(W 1j — 54 wi Ra 6 (W + HP 
Lo É RoWE + Ro? 
Mais si H >> W : 
Lonoo = Ra(W + H}— ÀE W? + RH? 
Jou,o=o — do = + RooW? + Ro WH. 
On peut de même calculer l'effet d’un cycle de tension entre la 


désaimantation et l'application du champ. Dans le cas où HW il. 
vaut : 


pe = Jo—= . R50WR — L RE 
alors que dans le cas où H > W il est nul. 


C) AIMANTATION Ho. — Il nous faut modifier le calcul de Brown, 
car dans la plupart de mes expériences W => »H, si bien que l’appli- 
cation de la traction entraîne les parois C sur la branche négative de 
la courbe de première aimantation. L'aimantalion irréversible due” 
aux parois À est R,(H + W}, celle dueaux parois Cest — RH — W}.. 
L'effet d’une traction est donc au total : 


J, — JS —= 2R50 WH Fr Ro9H2: 
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A la détraction, rien de changé : l’effet est nul. Mêmes résultats 
lors de compressions, en remplaçant W par | W |. 


d) ABANDON DE L’HYPOTHÈSE SIMPLIFICATRICE. — Dans les formules 


précédentes W a la valeur donnée au $ 12 : 


Si nous ne supposons plus la tension et le champ dirigés suivant des 
axes de facile aimantation, il faut, comme l’a montré Brown, rem- 
placer le coefficient 3/2 par un coefficient plus faible, 0,844, et dans 
W° le coefficient 9/4 par 0,880. Si nous posons comme au $ 12: 


W — 2106 W2— 81400? 
il faut prendre : 
| 
AE gauss RE gauss 
W— 0,392 ne w = 0,0p5(-ÊTE re 


D'autre part, les deux cas envisagés pour chaque type d’aimanta- 
tion ne sont pas aussi tranchés. Suivant l’orientation des axes de 
facile aimantation on peut se trouver dans l’un ou l’autre cas simulta- 
nément, si bien qu’on passe d’une formule à l’autre de façon continue. 
Un calcul exact sera fait dans un cas analogue, à propos de la varia- 
“tion d’aimantation provoquée par un champ magnétique transversal 
(cf, $ 36). 
_ Résumons pour finir les résultats auxquels nous a conduit la théo- 
rie de Brown : 


ÉRIT 
tue 
I 
0 Rate |s| H— pe mi) 
1 
Ro 84/0? (ao lo | H— n we) 


I 
Ru(au Is] Haut) Ru(u ls | HET ur) 


Ru(au lo | H ous!) Ra ro [s|H= nt) 
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22. Comparaison avec l'expérience pour w | 5 | > H. — a) TERMES 

en | 5 | H.— J'ai porté sur la figure 21 les coefficients expérimentaux 

| des termes en | 5 | H pour différentes tensions et pour les divers 

types d’aimantation, divisés par la constante de Rayleigh normale Rx 
correspondant à la tension envisagée (w, dans les tableaux précé- 
dents). La dispersion des mesures est considérable, à cause de l'im-. 
précision sur R, pour une bonne part. 


10 


ne LU Fig. 21. — Aimantations Hs.et cH, rapportées aux valeurs ncrmales. 
Pan X : Acier A. À : Acier B. © : Acier C. . 


FÉLRÉE : 


Pour l'aimantation Hs : w, —4Rsw/R. On trouve alors pour les 
aciers A et B, au voisinage d’une tension nulle, R5/R— 0,38, et pour 
l'acier extra-doux C : R;5/R— 0,24, valeurs nettement différentes de 
la valeur 0,50 admise par Brown. | 

Pour l’aimantation 6H : w,—2Ryw/R, ce qui donne pour À :* 
Rso/R = 0,12 et pour C : Roo/R— 0,19. 

Si pour l’acier extra-doux C l'accord est assez convenable, pour. 
l'acier A le désaccord est très net : l'effet cH qui devrait être la 
moitié de l'effet Ho, en est seulement le sirième. À 
Sr Ce désaccord se trouve accentué lors des phénomènes d'accommo= 


? 


DUT D ET ET AU er = A 


= ‘à —$ 


TACPES 


ir 


4 [ 
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dation du cycle de champ (diminution progressive de J_) et de repta- 
tion du cycle de tension (augmentation progressive de J,-). I doit 


donc avoir même origine : une différence de structure magnétique 
dans les deux cas. 


b) Termes En H?. — Ce terme, qui devrait être dans tous les cas 
négatif, est presque toujours positif. 

On peut qualitativement rendre compte de ce désaccord en admet- 
tant l'existence dans tous les cas d’un terme supplémentaire 
en | s | H°, probablement lié à la reptation. C'est ce que semble mon- 
trer le tableau suivant, relatif à l’acier A; où J'ai désigné par DH? le 
terme supplémentaire. L’imprécision des mesures n’en permet pas 
une étude plus poussée. 


[: 


(ken). he] — 10 + 5 


R 
(x) Ron—Ry=— + +. 1,9 1,7 L,,3 
(2) Ryo — Ry = —Rs + D 6 0,4 0,7 [e] 
(3) Ryo,o—=0 — Ru = — Row + D .| 2,5 0,6 0 


! 


Ééhbredenttheti(a) Qi Teens UNE 20 1,3 5,7 
Roo calculé à partir de : 
Mo ho Ron Re 2 0 UE, np 2,6 


mPirerde niet (a) ve nue 02; 2,0 5,7 
Ditiréde (let) are nee el r,7 2j: 5}7 


€) ACCOMMODATION DES CYCLES DE CHAMP ET REPTATION DES CYCLES DE 
TENSION. — Les calculs du $ 21, qui ne font que compléter le travail 
de Brown, ne rendent pas compte de ces deux effets. 

Ils sont très généraux, puisqu'on les observe lorsque la variable 
« tension » est rémplacée par la variable « température » (cf. p. ex. 
Chour et Drojjina (67)), ou par la variable « champ magnétique 
transversal » (cf. 5° partie). : | 

Ces deux effets ne sont que deux aspects d'un même phénomène. 
Cela est évident dans le cas d’un champ magnétique transversal 

DU de , : s 
(cf. $ 37. a). Pour le voir ici il faut énoncer l'accommodation du cycle 
sous la forme suivante : lors d’une commutation du champ la variation 
d'aimantation observée est supérieure à celle prévue par les lois de 
L € LA 4 LA 2: “ # se Q 

Rayleigh, d’une quantité qui décroîtet tend vers zéro lors des commu 


tations successives. 


ER ee 25" 
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J'ai montré que ce phénomène, à peu près inexpliqué jusqu'ici, 
existait déjà lors de cycles de champ suffisamment grands (mais 
encore nettement inférieurs au champ coercitif) (cf. $ 5). IL est une 
manifestation de l'impuissance du schéma de Preisach-Néel à décrire » 
complètement l’aimantation dans des champs faibles où pourtant les 
lois de Rayleigh sont encore approximativement valables. 


23. Comparaison avec l'expérience, pour w | o | <H. — a) Errer 
MAGNÉTIQUE DE CYGLES DE COMPRESSIONS TRÈS FAIBLES. — En vue d'une 
étude ultérieure de l’action des chocs, j'ai étudié l’action de très 
faibles cycles de compression à champ constant, lorsque w | 5 | est 
du même ordre de grandeur que H ou même nettement inférieur: 
Voici, pour l'acier demi-dur A, les valeurs du rapport AJ,//H ||, 
AJ, étant la variation d’aimantation lors du premier eycle de 


compression. 
NC ET ENS ) 5 EMAIL ie LIT — 10 — 5 — 1 — 0,5 | 
LIGNE AUSS) EMEA 3,92 1,96 0,39 0,106 
0,17 2,40 2,83 “ 3,30 3,47 
16/0715 2,16 2,48 2,01 3,0 
H (gauss) , 0,91 2,08 2,40 2,67 0 
is 1,40 1,98 2,28 2,54 2,80 
: w|s|>H wi os | <H 


"à Ce rapport, qui d'après la théorie de Brown devrait diminuer de 
la valeur 4wR4, à la valeur 2wR,, lorsque la compression diminue 
augmente au contraire. De 

Lorsque les tensions sont très faibles, les phénomènes de trainage 
ne ne sont plus négligeables. Je reviendrai là-dessus à propos des’ 
| tensions développées par de petits chocs (cf. $ 30). Mais cet effet de 


1608 as ordre ne peut évidemment rendre compte du gros désaccord 
rouvé. 


à b) Concuusrox. — La théorie de Brown, qui suppose que le rapport . 
es surfaces des parois à go° et à 1800 (caractérisé par R,4/R) est 
constant, est donc insuffisante à expliquer les faits. Même avec l’amé 
. ., CR . 8 s “ 
lioration que jy ai introduite en tenant compte de la variation sous 
de la tension des coefficients des lois de Rayleigh, on aboutit à 
e très gros désaccords: Pour le même acier, pareillement désaimanté, 
: suivant le type d’aimantation envisagé et l’ordre de grandeur des 
; tension iqué 
4 s appliquées on trouve pour Ry/R des valeurs variant de 0,13 
É 
L 


. 


(aimantation SH) à 0,70 (dernier tableau) 
On est même en droit de se demander si le champ magnétique fictif. 
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agissant sur les parois à go° est bien la cause prépondérante des 
# / ñ . ñ . 

phénomènes observés, c’est-à-dire de douter de la théorie de Brown. 

Nous la conserverons toutefois, faute d’une autre plus satisfaisante. 


QUATRIÈME PARTIE 


EFFETS MAGNÉTIQUES DES CHOCS 


24. Etat actuel de la question. — a) Errer DE cHocs successirs. — 
La variation d’aimantation d’un corps ferromagnétique par chocs est 
connue de longue date (Gilbert, 1600), mais demeure très mal connue. 
Le problème n’a guère intéressé de nos jours que des techniciens, en 
vue de la fabrication d’aimants permanents qui soient stables au 
choc (72, 73, 74). Leurs chocs sont fort mal définis : il est question 
de « 20 coups de marteau énergiques » ou de «secousses à l’intérieur 
d’une boîte cylindrique ». Le plus souvent le vieillissement métallur- 
gique doit s'ajouter aux effets purement physiques. 
On peut donc se demander si des variations successives d’aimanta- 
-tion subsisteraient pour des chocs parfaitement identiques. Les 
vieilles expériences de Berson (68), d’Ascoli (69), de Becknell (75) 
permettent de répondre affirmativement. 
Suivant quelle loi la variation d’aimantation dépend-elle du 
nombre de coups ? Ascoli, se servant d’un balistique, trouve que 
l’aimantation rémanente du fer et des aciers décroît suivant la loi : 


n0.9 


SR Ram: 
La variation tend donc vers une limite B pour n infini. Par contre, 
Lange et Fink (77), se servant d’un magnétomètre, trouvent que 
 ’aimantation d’un acier initialement placé dans son champ coercitif 
varie suivant une loi logarithmique : 


log 4n 


hi — log 4 


Ji. 


Cette contradiction n’est qu'apparente, car la formule d’Ascoli, 
avec K — 2,55, donne les mêmes valeurs que celle de Lange pour les 
16 premiers chocs à 3 o/o près. Et, pour un très grand nombre de 
chocs, la méthode balistique n'offre plus aucune précision. 

_ Lange et Fink ont d’ailleurs noté (fait que j'ai également remarqué) 
que cette loi n’est qu'une loi globale moyenne, les variations d’aiman- 
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tation à chaque coup pouvant être supérieures ou inférieures à la 
valeur prévue. 

Dans un mémoire déjà amplement cité (65) W. F. Brown a calculé 
l'action de chocs très faibles. Sa théorie indique que tout l'effet doit 
être ohtenu lors du premier choc; ses expériences montrent que 
90 o/o en est obtenu. 


b) VARIATIONS D'AIMANTATION EN DIFFÉRENTS POINTS DU CYCLE D HYSTÉ- 
Résis. — En général l'effet du choc a été étudié à la rémanence. … 
Récemment Gerlach (78) a tracé les courbes de première aimantation 
et d’hystérésis d’une éprouvette de nickel à la suite d’un nombre 
donné de chocs bien définis. Il a trouvé que, pour les courbes relatives 
à différentes intensités de choc, le produit y.H, était sensiblement 
constant. Il a également observé que l'effet magnétique des choës 
était le même à 100° C qu’à 110 C. 

On peut rapprocher de l’action de chocs successifs l’action de vibra- 
tions mécaniques. Russell (70, 71) accrochait simplement le fil à 
étudier à une sonnette électrique, aussi ne peut-on rien tirer de som 
étude, fort sérieuse par ailleurs. Plus récemment Schmid et Jetter (76} 
se sont servis d’un vibreur à magnétostriction. Pour avoir un état 
vibratoire homogène ils soumettaient le fil de nickel étudié à des 
ondes progressives. Dans un champ alternatif de faible amplitude 
(0,08 à 1 gauss) la surface des boucles d’'hystérésis, l’aimantation 
maxima, la force coercitive et la rémanence passent par un maximum 
pour une tension alternative de 0,09 kg/mm°. 

Aucun auteur n’a donc jusqu'ici cherché à expliquer quuntitative- 
ment Vaction des chocs par les tensions qu’ils développent. Browa 
admet l'identité des effets d’un choc, qui dure moins d’un millième 
de seconde, et d’une tension, établie pendant plusieurs minutes. Cela 
n’est pas évident, et j'ai entrepris de le vérifier expérimentalement. 


25. Montage mécanique. — Le seul choc qui ait été mécaniquement 
parfaitement étudié est le choc en bout de deux barreaux COaXIAUX, 
et encore cette étude est-elle relativement récente (cf. historique, au 
début de l’appendice II). Aussi ai-je fait se heurter en bout deux 
barreaux identiques, coupés dans la barre d’acier mi-dur À dont les 
propriétés magnétiques sont parfaitement connues. 

Leur longueur est 900 mm., le diamètre de leur section 30 mm. : 
pour les chocs réalisés tout flambage est impossible. Leurs faces cn 
regard ont été arrondies (rayon de courbure : 56 mm.). 

Ils sont suspendus bout à bout, perpendiculairement au champ 
magnétique terrestre, à 4 fils de nylon chacun, de longueur régiable 
au moyen de clefs. Le nylon constitue le fil de choix pour un tei mon- 
tage, et on parvient avec lui à un arrêt parfait du barreau heurtant 
(ce qui permet pratiquement une vérification de la correction du choc). 
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Les deux pendules ainsi constitués ont même période que des pen- 
dules simples de 394,5 mm. La vitesse au moment du choc est donc, 
si x est l’'écartement horizontal à partir de la position d'équilibre, à 
l'instant initial : | 


1 
v = x(g./39,45)? —5,0.x cm./sec. 


On trouvera dans l’appendice II le calcul des efforts développés 
lors du choc. 

Pour lâcher le barreau heurtant, je fais sauter le crochet qui le 
retient à l’aide d'un petit levier actionné à distance par un fil. À la 
suite du choc, ce barreau reste immobile et la barre heurtée, projetée 
en avant, doit être arrêtée et bloquée sans heurts après un parcours 
le plus faible possible. Pour éviter un ébranlement général du bâti, 
fabsorbe l’énergie du barreau heurté en le freinant par une bande de 
Caoutchouc solidaire d'une grosse masse de fonte qui repose sur du 
caoutchouc mousse. De plus, le barreau porte à son extrémité un 
petit coin en laitor qui se glisse sous une plaquette du même métal 
fixée à la grosse masse, grâce à l’élasticité des fils de suspension, et 
empêche le barreau de revenir en arrière, 


26. Montage magnétique. — a) Circurrs nivers. — Le barreau heurté 
est placé à l’intérieur de deux solénoïdes de 30 cm. de long chacun, 
entre lesquels est placée la bobine de mesure. Chaque solénoïde a 
deux enroulements, l’un pour l’aimantation, l’autre pour la désaiman- 
tation. La bobine de mesure (206 + 10 spires sur 3 cm. de long) est 
reliée à un galvanomètre balistique ou à un galvanomètre suramorti 


de Kipp (cf. appendice I). 


b) Le JouG maAGnéTiQuE. — Il faut assurer le retour des lignes de 
force par un joug, sans quoi : 
1° Le coefficient de champ démagnétisant est trop élevé et la 


FPS Tdenn VONT 


Ab 


Joug mesure aimantation, 
magnetique 


Dir 


© barreau barreau dispositif de caoutchouc 
heurtant heurté freinage et d'arrêt mousse 


Fig. 22. — Schéma de l’appareil à chocs. 
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variation d'aimantation ne se fait plus à champ constantcomme dans 
nos expériences statiques (cf. le travail de Lange et Fink). 

+ Le barreau heurtant s’aimante à chaque choc (il doit être en 
acier pour être identique au barreau heurté), ce qui modifie à la fois! 
le choc, l’aimantation du barreau heurté et le courant induit dass le 
circuit de mesure. 

Aussi avons-nous prévu un joug d'acier doux de 31 cm? de section, 
séparé du barreau par deux entrefers de 5 mm.; il est représenté 
figure 22. Ce joug n’est suffisant que dans les champs faibles. 


c) CALGUL DES CHAMPS MAGNÉTISANT ET DÉMAGNÉTISANT. — L’apphica- 
tion du théorème d'Ampère conduit à une relation entre ie champ H 
et l’aimantation J au milieu de la barre d’une part, le courant magné- + 
tisant : d'autre part : 


1 Pal dl 
krn = — Hs, /,. SUHEE krl)So [a 5: 


D'où, tant que la forme des lignes de force ne varie pas : 


1 IN AE k et N étant deux constantes 


Comme la relation H — f(J) est connue pour l'échantillon étudié, 
on peut facilement atteindre Æ et N expérimentalement. Pour diffé- 
rentes valeurs de 2 j'ai trouvé les valeurs suivantes pour J, et en ai 
déduit les valeurs suivantes pour H : 


È , 0,10 0,20 5 0,po 1,00 18h08 


: 0,1 0,2 
8,0 13,7 20,4 28,0 83,4 228 3 
H | 0,70 1,04 1,37 1,68 3,1 È 


0 5,40 7,05 


. PS ‘ . | 

Pour i supérieur à 1,8 À environ, le barreau va se coller contre les’ 
pièces polaires (le joug a été mis au-dessus du barreau pour éviter la 
rupture des fils de suspension). 


Dans le plan (k, N) à chaque valeur de é correspond une droite. 
Toutes ces droites passent au voisinage du point : | 


k=— 17,89 N—0,or0. 


mi . . 
En toute rigueur ces droites sont tangentes à une courbe : Æ et sur- 
tout N augmentent tous deux avec la perméabilité (on tend vers le 


ses champ démagnétisant correspondant au barreauisolé : 
— 0,021). 


21. Aspect du phénomène. — à) VARIATION D'AIMANTATION EN FONC- 
TION DU NOMBRE DE CHOCS. — Dans le domaine des champs faibles où 


, 


L 


Î 
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e me cantonne, la loi logarithmique de Lange et Fink n est plus 
salable. Les variations successives d’ CR forment une série 
zéométrique plutôt qu'une série harmonique et l’on tend vers une 
imite, d’autant plus rapidement que le champ est plus faible. Voici 
Jar exemple les augmentations successives 418 de J pour une vitesse 


Timpact de 25 cm/sec. Rappelons qu'il s’agit de l'acier mi-dur À, de 
susceptibilité initiale y—7,7, constante DA Rayleigh R—5,3 et 


“hamp coercitif H,— 5,8. 


H RSA 


| 

| J 3° ke 5e 6° choc | Total Ja 

| (gauss) Ji Je 3 Jar ge fe Js AJ. | AJ 
0,055 0,4 | 0,068 0,0055 0,0006 0 ,074 0,92 
0,106 0,9 | 0,117 0,020 0,008 0,903 0,15 0,78 
0,36 2,8 | 0,320 0,080 0,023 0,009 0,003 0 44 0,73 
0,70 8,0 | 0,500 0,130 -0,050 0,019 0,006 0,002 | 0,71 0,70 
1,04 13,7 | 0,670 0,230 -0,100 0,047 0,025 0,012 | 1,09 0,615 
1,37 20,5 | 0,810 0,290 0,130 0,070 0,043 0,028 | 1,41 0,575 
b) INDÉPENDANCE VIS-A-VIS DE L'AIMANTATION (FAIBLE) INITIALE. — SOUS 


‘action de chocs d’intensité donnée, dans un champ faible donné, 
laimantation limite atteinte ne dépend pas de l’aimantation avant les 
shocs, pourvu qu’elle soit inférieure à cette limite et faible en valeur 


1bsolue. 


On aura en particulier la même aimantation limite en frappant 


préalablement le barreau dans un champ plus faible. 


Ou bien, le champ étant établi, en imposant préalablement au bar- 
eau des chocs plus faibles. Il y a dans ce cas une loi d’additivité terme 
à terme des variations d’aimantation à chaque choc. Un exemple fera 


mieux comprendre. 


Le barreau étant aimanté dans un champ de 0,70 gauss (J— 8,0), 
faisons-lui subir des chocs avec une vitesse d’impact v— 25 cm/sec. 


Les variations successives d'aumantation au milieu de la barre sont: 
AJ— 0,50 + 0,13 + 0,05 + 0,02 + 0,006 + 0,002 + .. 


ts limite étant ainsi atteinte, frappons avec v — 50 cm/sec. On 


observe de nouvelles variations de l’aimantation : 


J—= 0,48 + 0,20 + 0,08 + 0,03 + 0,012 + 0,005 + ... 


En effectuant uniquement des chocs avec u—50 cmy/sec., les varia- 


tions d'aimantation sont : 


+ AJ"— 0,98 + 0,30 + 0,13 + 0,06 + 0,08 + 0,006 + ... 


NOIR 


001: 


= DAOUN 


ÿ 


= 
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On voit que terme à terme, dans les limites de fidélité des mesures, 


on peut écrire : 
AJ'=—= AJ A1". 


Si, la limite pour des chocs donnés étant atteinte, on provoque des 
chocs plus faibles, l’aimantation ne varie pas. 


28. Dépendance vis-à-vis du champ et de l’intensité du choc. —" 

a) VALEURS EXPÉRIMENTALES. — La variation d’aimantation AJ par 
choc, dans les champs faibles, croit un peu moins vite que le champ. 

D'autre part, elle est assez exactement propertionnetiéss à la vitesse 
d’ impact, mais cette vitesse d’ impact ne donne qu’ une mesure gros= 
sière de l'intensité du choc. Pour des compressions très lentes et 
faibles, les variations de perméabilité, les variations de réluctance du 
barreau et les variations de flux d’induction en son milieu sont, au 
second ordre près, proportionnelles à la valeur moyenne de la pres= 


sion dans toute la longueur du barreau; c({). Je mesurerai donc l'in- 
tensité du choc par la valeur maxima dans le temps que prend cette 


pression instantanée moyenne, Gnax: On en trouvera le calcul à ta fin 


de l’appendice II. 


Le tableau ci-dessous donne le rapport 


(AJ en u: e. ms) 


LC 
H en gauss, Gwax n kg/mm?) pour différents champs et différentes 
vitesses d'impact. Le premier nombre de chaque case correspond à 
la variation d’aimantation lors du premier choc, AJ, — J1, le deuxième. 
à la variation d’aimantation totale AJ... 


HAgauss). Tr 2%710,0b3 0,106 0,17 |0,36| 0,45 |o,70| 0,91 
(inter- (inter (inter- 
polé) polé) polé) 


5 EE 


U Smax 
(em/s) | (kg/mm:) 


L 
,9 0,160 


© D 
| Gr ex 
NI © 


25 0,355 RSR PET 
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Ru. ] : | 
J'ai fait des mesures pour des chocs plus faibles, mais là apparais- 

sent des phénomènes de traînage magnétique, que je crois être le 

2remier à signaler et sur lesquels je reviendrai un peu plus loin. 


b) INFLUENCE Du cHAMP DÉMAGNÉTISANT. — En vue de la comparai- 
“on avec des mesures statiques, effectuées en l'absence de champ 
Hémagnétisant, ces résultats doivent être modifiés. La variation d'ai- 
mantation AJ due au choc s'accompagne d’une variation NAJ du 
“hamp démagnétisant, ce qui diminue de yNAJ l’aimantation. Il faut 


onc multiplier par — 1,083 les rapports obtenus. 


L 
1 — ÿN È 
On trouve en particulier pour v— 25 cm/s (awax — 0,355 kg/mm?) : 


H (gauss) . . 0,17 0,45 0,91 1,40 
AJi/Homax + . 3,16 12,54 2,04 1,80 
AJ, /HS5max. . 4,2 #,6 332 9,2 


29. Comparaison avec l’effet de compressions lentes. — a) Errer pe 
JYCLES DE COMPRESSIONS. — L'application lente d’une compression uni- 
‘orme 5, puis sa suppression lente au bout d’un temps relativement 
ong (quelques secondes), provoque une variation AJ; de l’aimanta- 
ion. À la suite d’un très grand nombre de tels cycles de tension la 
variation totale d’aimantation atteint une limite AJ... Voici, pour une 
compression 6 — 0,399 kg/mm?, les valeurs des rapports AJ;/Ho 
‘extrapolées à partir dés valeurs données au $ 23) et (en italique) 
AJ. /Ho. 


H'(gaussi, 40017 © 70,45 0,91 1,40 
APTE CHA MORE TE 3,1/ 2,97 2,88 
NOT RAR 3,6 33 35 


En comparant ce tableau au précédent on constate que les varia- 
ions d’aimantation lors du premier choc valent 90 o[o à 63 0/0 des 
ariations lors du premier cycle de compression équivalent ; la diffé- 
ence entre les deux effets s’accentue lorsqu'on passe de champs très 
aibles (de l’ordre de H,/50) à des champs faibles (de l’ordre de H,/5). 

Les variations d'aimantation à la suite d’un très grand nombre 
le chocs valent 100 0jo à g2 0/0 des variations à la suite d’un très 
‘rand nombre de cycles de compression. Dans des champs très fai- 
les Les deux effets sont identiques. 
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b) INFLUENGE DES COURANTS INDUITS. — Ces résultats paraissent sur= 
prenants au premier abord si l'on songe aux courants de Foucault 
importants qui naissent dans ce barreau de 30 mm. de diamètre. Un 
calcul classique (cf. appendice INT) montre que les variations d'ai- 
mantation ne peuvent s'établir qu'avec une constante de temps fonda- 
mentale T, : 

xD? TX 140 X 3? nt 

Per MeTt 000 F0) ERIC 


Lors d’un choc, la compression ne subsiste que pendant environ 
2/10 000 sec., et pendant ce temps la variation d’aimantation ne peut 
être que 3/1 000 de la valeur prévue. 

En réalité, ce calcul, qui suppose la perméabilité réversible, est 
inapplicable. ici. Les variations d’aimantation provoquées par un 
choc proviennent de déplacements irréversibles de parois qui sont 
bien ralentis par les courants induits, mais peuvent se poursuivre 
d'eux-mêmes après que la cause qui les a provoqués ait cessé, 

Nous devons considérer quatre stades lors du choc : 

1° Ils’établit, en un temps de l’ordre de 1/10 000 sec., une compres- 
sion moyenne Swax équivalente à un champ magnétique — W, 0 ou W 
suivant le type de paroi considéré. (Lorsque la vitesse d'impact est, 
v — 25 cm/sec, W = 0,784 Gmax — 0,278 gauss). Simultanément appas 
raît un champ — À dû aux courants induits, tel que la variation du 
flux d’induction soit nulle : L 


(1) Th GRAS, == 0 (): 


20 La compression 6, disparaît très rapidement. li subsiste des 
vibrations résiduelles alternatives bien plus faibles. 


3° Le champ —} s’atténue exponentiellement, avec une constante 
de temps plus longue, 


4° Les vibrations résiduelles s’atténuent lentement. 


Je vais calculer dans la théorie de Brown, avec l'hypothèse simpli= 
ficatrice sur l'orientation des cristaux faite aux $$ 12 et 21, les varta- 


tions correspondantes de l’aimantation, en négligeant d'abord l'effet 
des vibrations résiduelles. Comme ici la tension est très faible, nous 
sommes cette fois dans les conditions implicitement admises par 


(*) La méthode classique conduirait à poser : 


JE HE WE OPEL a. 
et à écrire : 
d 
aw (ét + 4rJ)—=0. 


Cette dernière équation est fausse, par suite des lois de Rayleigh. 
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Brown : W + À < 2H. S'il n'y avait pas de courants induits, la varia- 
hon d’aimantation serait : 


‘2) AJ, = Ry(HW e =). 
19 EW ef —h s'établissent simultanément. — J'admets que les 


lois de Rayleigh restent toujours valables pour chaque type de paroi 
pris séparément. Avec’ les notations déjà utilisées les variations 
d'aimantation relatives aux trois types de parois sont : 


R 
Aa = — ya(W + 4) — TN + hÿ 


R, 
A here he. 
AJe = yet W — À) + RW — À)(2H + W — k). 


Soit au total pour la première phase du choc : 


W2? 


h° 3 1 
Aie 4h + Boo HOW = 4) + 2 — À WA] — Riu. 


4 


Lette variation d’aimantation est extrêmement faible en vertu de 
l'équation (1). 


20 + W disparaît. — La variation d’aimantation correspondante 
est nulle : 
AT ='0, 
30 — h disparaît. — Les variations d’aimantation relatives aux 


trois types de parois sont : 
; R, 
AJ = y%ah + = R(2W + h) 
RE 
AJ; — 7h - ra A? 
R, 
AJe= xch + Fr h2. 
Soit au total pour la troisième phase du choc : 
| he 
MIS LA Pro + R—. 


La variation totale d’aimantation lors du choc (qui se produit 
presque en entier lors de la troisième phase) est donc : 
3h? 


W? 
AJ— AJ, + A2 + As Roof HW — 4) + = — Wa +]. 


Soit, en comparant à (2) et négligeant les termes en A? : 


(3) AJ — AJ; — RH + WA. 
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L'équation (1) détermine À : 


AS 
(4) h=— I / 3 = : 
Hdi FRo(H Re 
L ” 
Aj Ro’H + W) | 


A 3 
(5) pa +7 Ra(H + = w) | 


Numériquement, pour des vitesses d'impact de 25 cm/sec, 
W=— 0,278 gauss ; 4 — 7.7; quant à Rss, sa valeur est mal connue: 
Des valeurs de : 


AJ5/Ho— Rou( 0,784 + 0,19 + 


données au $ 29 on tire Rs — 3,4; heureusement l'expression ci-des= 
sus n’est qu’une fonction lentement décroissante de R,,. On aboutit. 
alors aux valeurs suivantes : 


H 0,17 0,45 0,91 1,40 
A AR mener NE PRE AS 0,212 0,50 0,96 1.43 
LS ENQUETE ES 0,024 0,093 o,0y2 0,125 
AJ CAC ILE MMS 0,84 0,77 0,67 0,59 
AJ, 


ubservé, :. | 0,90 o,81 0,69 20,03 


Il subsiste un désaccord de 7 0/0 environ en faveur des expériences 
de choc. D'autre part la constante de temps des courants induits 


n'intervient pas dans les formules écrites ; or l'expérience suivante 


montre qu’elle joue un certain rôle : 
J'ai renforcé les courants induits en entourant le barreau de fer. 
d’un tube de cuivre de 3 mm. d'épaisseur, ce qui multiplie leur, 
constante de temps fondamentale par 3,4 (cf. Appendice IN). La 
variation d’aimantation lors du premier choc est diminuée de 10 0/0 
environ, celle à la suite d’un grand nombre de chocs de quelques 0/0. 


C) INFLUENCE DES VIBRATIONS RÉSIDUELLES, — Ces derniers désaccords. 
peuvent être expliqués par l'influence des vibrations résiduelles. Elles 
équivalent à un champ magnétique alternatif dont l'amplitude W® 
décroît à partir de 0,03 gauss environ (pour v— 25 cm/sec) jusqu'à 
zéro. 

Leur action sur les parois C est de l’ordre de W’A, donc négli- 
geable. Sur les paroïs A elle dépend de la valeur maximum de W—h. 
S1 la décroissance de À est plus lente que celle de W', W'— } reste 
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toujours négatif et les vibrations résiduelles sont sans action sur les 
parois À ; il doit en être ainsi avec le tube de cuivre coaxial. Mais si 
le champ À décroît plus vite que W’, comme c’est en général le cas, 
le maximum de W'— h, soit W”, est positif et l’on observe une der- 
nière variation de l’aimantation : 


AJ, —— RoHW'. 


Il faut alors ajouter à l'expression (5) de AJ/AJ, un terme W'/W, 
qui rend compte des 7 o/o expérimentaux. 


. d) REPTATION ET EFFET CUMULATIF DE GHoGs successirs. — L'effet 
cumulatif de chocs successifs, inexpliqué jusqu'à présent, résulte 
donc de trois phénomènes superposés : 

1° La reptation des cycles d'hysterésis. — Ce fait, général dans 
les champs relativement forts auxquels correspondent les compres- 
sions envisagées, doit être dû à une réorganisation progressive de la 
structure magnétique de l’échantillon. 

2° L’éliminalion progressive de l'effet inhibiteur des courants 
induits. — Un grand nombre de chocs permet à l’aimantation 
d'atteindre la valeur correspondant aux phénomènes lents, ce qu’un 
seul choc ne parvient qu’incomplètement à réaliser. C’est ce phéno- 
. mène qui doit être primordial dans les champs de l’ordre de grandeur 
du champ coercitif, et qui rendrait peut-être compte de la loi loga- 
‘rithmique de Lange et Fink. 

3° Enfin un effet de traïnage, plus faible que les précédents. 


80. Traînage magnétique décelé par des chocs. — a) Un PHÉNOMÈNE 
NOUVEAU. — On a vu ($$ 8, 9) que le traînage magnétique consécutif 
à l'établissement d’un champ H pouvait se déceler en donnant au 
champ un petit accroissement supplémentaire À : la petite variation 
d'aimantation ; correspondante est d’autant plus faible qu’on a attendu 
plus longtemps. On peut, au lieu de modifier le champ, donner un 
petit choc : le résultat observé est le même. 

La variation d'aimantation à la suite d’un choc dépend donc du 
temps t qui s’est écoulé entre l'établissement du champ et le choc. — 
Le phénomène est considérable : pour des chocs très faibles, il atteint 
facilement 20 0/0 de l'effet du choc. 

Les lois en sont celles signalées au $ 8 : le traînage est propor- 
tionnel au champ; le traînage en présence du champ est double de 
celui à la rémanence correspondante. Je le mesurerai par : 


dj : : 
—=—7n Es (1"° aimantation) 
Le] 
1: dj , 
SRE ñH dog t) (rémanence) 
Ann. de Phys., 12 Série, t. 6 (Septembre-Octobre 1951). 51 


CN ENS PPT 


Fig. 23. = Trainage s décelé à l’aide d’un petit c 
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C'est ce qui ressort, dans les larges limites de la précision des 


mesures, des valeurs expérimentales suivantes : 


v (cm/sec) 2,9 5 


H—o,7o | 71.109 7,2 — 43,8 
(rémanente).| 51.10* 0,71 0,58 


H = 3,16 J:.10° — 48,6 — 127 
(rémanente),. 


. Le trainage décelé croît lorsque l'intensité des chocs augmente 
jusqu’à une valeur limite, qui n'est autre que le trainage total de 


45 


5:10 


(geuss) 


RC 3 
ke 20 40 2 h.10 


Les 00 TRS RER PISTE (gauss) co) * 


traînage S1 décelé à l’aide d’un léger choc qui 

raînage fi dé le ui provo ê i 

tion irrévêrsible d’aimantation que À (s à a: Det re 056 DE 
nence). À À : il 3510 (rémanence). CB : H — 0,70 | 


É remiè i 
tion). première aimanta- 


bamp A(OAQ) et 


— 0,70 (réma-. 
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l’acter considéré, S— 1,4.10-? gauss, étudié dans la deuxième partie 
de ce travail. Bien mieux, représentons le traînage décelé s, en fonc- 
ton du très petit champ À qui provoquerait une variationirréversible 
d'aimantation (au second ordre près : 2RHA sur la courbe de pre- 
mière aimantation, —RHA à partir de la rémanence) égale à celle 
causée par le choc : Les points expérimentaux relatifs à un chocet 
ceux relatifs à une petite variation du champ magnétique ($ g) se 
placent alors sur une même courbe (fig. 23). 


b) EXPLICATION DU PHÉNOMÈNE. — Cherchons à expliquer quantitati- 
vement ce phénomène dans le cas où le choc a lieu en présence d’un 
champ constant H ; 1l y aurait peu de choses à changer dans le cas de 
la rémanence. 

S1 l’on néglige les vibrations résiduelles, le choc est constitué par 
une compression et équivaut à une variation du champ H. Cette 
variation nest positive que pour les parois du type C (elle vaut 
alors W — }). Le traînage décelé doit donc être une fraction tendant 
vers 1 du traînage des parois C, qui est 2R-HS (!). Si l’on tient compte 
des vibrations résiduelles (qui soumettent les paroïs À à des champs 
positifs W””), l’on comprend que le traînage des parois A doit aussi 
être décelé. 

Or l’expérience nous montre que, pour des chocs suffisamment 
intenses, on décèle tout le traîtnage de la substance et pas seulement 
icelur des parois à go° (C et A). C’est donc que les parois à 180° sont 
également déplacées par un choc, contrairement à la théorie de 
Brown. 

Ces déplacements de parois doivent se prolonger après le choc, 
pendant toute la durée de déplacement du cadre du galvanomètre 


suramorti, ce qui expliquerait la concordance des points de la 


figure 23. 


c) TRAÎNAGE RÉSIDUEL. — A la suite d’un choc qui met en évidence 
un traînage s,, un petit champ supplémentaire À, ou bien un deuxième 


- (1) Si nous admettons que le champ W — À s’établit suivant une loi 
linéaire en fonction du temps /', la théorie de Néel (20) conduit à : 


Sy 


bn UN A Sn 
Jun WA = 


Sy 


et l’on aboutit, en faisant les mêmes hypothèses sur la distribution des 
volumes de Barkhausen qu’au $ 9 à : 
W — h 7 u—?du 
H(W—h)=S ST L a 
es DRLTANTE 
Su(vo) 


. pourtanttoujours l’accommodation du c 
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choc, permettent de déceler un traînage S-s1. Plus exactement ils en 
décèlent une partie, fonction de la nouvelle variation d’aimantation y» 
suivant une loi tout à fait analogue. 

Cette observation s'explique immédiatement dans le schéma de 
grains fictifs élémentaires indépendants les uns des autres. 


d) LE TRAÎNAGE DANS L'EFFET MAGNÉTIQUE DES TENSIONS. — L’excellent 
accord entre les variations de l’aimantation lors d’une compression 
quasi-statique et celles lors d’un choc nous permet d'étendre immé- 
diatement les résultats précédents au cas de tensions. Mon procédé 
expérimental se prêtait mal à ces mesures, le temps é’ entre le début 
de la variation d'aimautation et l'instant de la mesure n'étant plus” 
très petit devant le temps { d'application du champ. Par ce procédé 
détourné nous voyons qu'il faut s'attendre, lors de l’application d'une 
tension, à déceler un traînage : 


A7 = — 2RH$s log 1, 


s tendant pour des tensions suffisamment fortes vers la même cons 
tante S que dans le traînage lors d’une variation de champ. 


CINQUIÈME PARTIE 


EFFETS D'UN CHAMP MAGNÉTIQUE TRANSVERSAL 


34. La variable « champ transversal ». — Même dans l’étude des 
corps magnétiquement isotropes auxquels se borne ce travail, le. 
vecteur aimantation n’est en général pas collinéaire du vecteur champ 
magnétique, par suite de la variation de la perméabilité avec le champ 
et de l’hystérésis. La composante suivant un axe de l’aimantation, 
soit J,, est une fonction compliquée non seulement des trois 
variables H,, H,, H,, mais de toutes les valeurs qu'on a données pré=" 


L4 “ . . 
cédemment à ces trois variables et de l’ordre dans le 
données. 


Si l'on se borne au problème plan, les phénomènes envisagés ont 
toutefois a priori plus simples que dans le cas des variables champ. 
longitudinal et tension longitudinale, car les constantes caractérisant. 
l'opposition (et donc les constantes des lois de Rayleigh} ne sont pas 
modifiées par la variable auxiliaire. Nous allons voir qu'on retrouve 


ycle de champ et la reptation: 


quel on les a 


du cycle de variable auciliaire. 
Il existe trois façons simples de réaliser à l'intérieur d’un corps 


À : 
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ferromagnétique un champ H, et un champ auxiliaire transversal H, 
sur lesquels on puisse agir séparément : 

1° On peut prendre un échantillon en forme de disque circulaire 
très mince, de façon à avoir des coefficients de champ démagnétisant 
très faibles et égaux dans les deux directions x et y. C’est ce qu'a fait 
Gans (79). 

2° On peut prendre un anneau dont la hauteur est grande devant 
l'épaisseur. H, est le champ circulaire perpendiculaire à l’axe de 
l’anneau : le champ démagnétisant correspondant est nul. H, est le 
champ parallèle à l’axe : le champ démagnétisant correspondant est 
assez fort, aussi un électroaimant est-il nécessaire pour créer H,. C'est 
ce procédé qu'ont utilisé Perrier et Favez (83, &4). 

3° On peut prendre un fil parcouru par un courant électrique et 
convenablement refroidi. C’est le procédé utilisé par Villari (22), 
Ashworth (81), Dahle (86). Il est le plus commode : champs démagné- 
tisants nuls ou presque, pas d'usinage de l'échantillon. Mais l'inter- 
prétation des résultats est plus difficile car H, n'est pas uniforme du 
centre à la périphérie, et surtout il n’est pas sûr que les effets observés 
soient dus uniquement au champ circulaire créé par le courant. 
(Résultats contradictoires de Perkins et Doolitle (85), Sarna et 

Sharma (89)). 

Dans les deux derniers cas la magnétostriction a pour effet de tordre 
‘l'anneau ou le fil autour de son axe. C’est, dans le cas du fil, l’effet 
:Wiedemann, connu de longue date (80, 82). Inversement si l’on tord 
Sur lui-même un fil ferromagnétique parcouru par un courant, il 

prend une aimantation longitudinale ; si l’on tord sur lui-même un 
fil ferromagnétique aimanté longitudinalement, il prend une aiman- 
tation transversale circulaire et, par suite, s’il est inséré dans un 
circuit, est le siège d’un courant momentané. 
Il faudra donc, lors de l'application d’un champ transversal, veiller 
à éviter toute contrainte qui tende à tordre l'échantillon ou l’empêche 
de se tordre librement sur lui-même conformément à l'effet Wiede- 


 mann. 


- 82. Etat actuel de la question. — a) Hisrorique. — L'effet d’un 
champ magnétique transversal sur l’aimantation, déjà observé par 
Villari en 1865 (22), a été peu étudié avant 1941. Gans (79) intro- 
duisit la notion de perméabilité réversible transversale dJ,/dH,. 
Ashworth (81) montra qu'un champ transversal alternatif permet 
d'obtenir une aimantation dénuée d’hystérésis. Plus récemment Per- 
rier et Favez ont fait quelques expériences plus compliquées (ils 
introduisent une troisième variable : une tension 6,), dans le but 
d'étudier les couplages magnétiques entre différents domaines (85, 84). 

Mais ce n'est que tout récemment que le sujet a été étudié d'une 
façon approfondie en Russie, en particulier par Gorèlik. J'ex poserai 
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brièvement son mémoire fondamental (87), que M. Kravtchenko, 
Prcfesseur à l’Université de Grenoble, a eu l’amabilité de me traduire: " 


b) EFFET D'UN CHAMP TRANSVERSAL CROISSANT D APRÈS GoRÈLIK. — 
Gorèlik étudie d'abord théoriquement ie cas particulièrement simple 
où l’aimantation est uniforme dans tout l'échantillon (par ex. corps 
à magnétostriction positive fortement tendu suivant l'axe des x). Le 
cycle d'hystérésis J,— f(H,) est alors rectangulaire. 

_ Si l’on superpose un champ transversal H,, l’aimantation spontanée 
tournera d’un angle 8 à partir de la direction privilégiée ox, de sorte 
que l'énergie libre F soit minima. En posant, avec les notations habi=. 
tuelles : 


314 00© £ 


H, = 


cela a lieu pour : 


dre : Hz H 
= LH, cos 0 [sin 6 + EE te 0 — x | De 
On étudie facilement l’aimantation J,, fonction de H,, pour un H, 4 
donné : . 
He Ha J | 
H, =sin6+ te 0 Tr = cos h. : s 


Lorsque H, <H,, cette courbe, représentée figure 24, offre deux | 
parties correspondant à un équilibre stable, l’une passant par H,=— o, | 


Nat D, 


Le 


2 


Fig. 24, — Acti ; 

g. 24. de d'un champ transversal sur un ferromagnétique + 

où x É< . ee , al x e. k 
almantalion est uniforme, d'après Gorèlik. 


J,—1J,, l — — 4 
2—1d,, l’autre par H, =, J=—1J,. SiH, croît depuis o, dans le À 
Feu cas J, décroît constamment jusqu’à o, dans le second J, croît - 
: L , æ * 

abord, puis saute brusquement à la valeur correspondante de la 
=: "2 


{ 


; 
{ 
) 
d 
4 
| 
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branche positive, et se met alors à décroître. Corrélativement dans 
les deux cas J, croît depuis o et : 


A ET 
aHy — He * 


Lorsque H,>=H,, l’hystérésis disparaît. Pour des valeurs de plus 
en plus grandes de H,, la courbe J,=— f{H,) se rapproche de plus en 
plus d'une droite et sa pente devient de plus en plus faible. Peu à 
peu l’action orientatrice de la tension devient négligeable et l’on 
tend asymptotiquement vers l’isotropie magnétique et les propriétés 
des ferromagnétiques non tendus : 


AT ANS 
dE 7 6Hye  Hx* 7H) 


Dans le cas général d’un ferromagnétique divisé en de nombreux 
domaines les conclusions qualitatives doivent subsister : en particu- 
lier un champ transversal doit diminuer l’hystérésis. de. 

Une vérification directe de ces résultats a été faite en étudiant le 
cycle d’hystérésis d’un fl de ferronickel parcouru par un courant (88). 


C) RREPTATION DU CYCLE DE CHAMP TRANSVERSAL D'APRÈS (TORÈLIK. — 
Aimantons longitudinalement un fil puis faisons-y passer un courant 
continu [, qui crée un champ transversal H,. Suivant l’ordre dans 


| Fig. 25. — La reptation des cycles de champ transversal, d’après Gorèlik. 


* 
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lequel on fait ces deux opérations on obtient des aimantations longi- 
tudinales différentes. Je substituerai aux appellations de Gorèlik 
celles d'aimantation yæ (si l'on a d’abord établi L), et d'aimantation æy 
(si l’on a d'abord agi sur H,). 

Les deux courbes d’aimantation æy fonction de H, (correspondant 
à H, venant de + co ou — > ) se confondent pour 1=> 1, (1 —courant 
continu annulant l’hystérésis) (fig. 29). 

Supposons maintenant que le courant soit alternatif basse fré- 
quence (dans mon langage : faisons décrire au fil des cycles de 
champ transversal). IL y a reptation de l’aimantation (1), vers le bas 
ou vers le haut suivant que l’on part de la branche haute (A) ow 
basse (C) de l’aimantation xy. Les deux cycles limites À et Ü sost 
d'autant plus rapprochés que l'amplitude },, est plus grande, et sont. 
confondus en AC à partir du moment où J,, > (l; — amplitude du 
courant alternatif annulant l’hystérésis). 


Si H, tend vers o, la boucle limite AC tend vers un segment de 
l'axe des I : on a réalisé une désaimantation de l'échantillon. I} faut 
comme je l’ai dit que le fil ne subisse pas la moindre torsion, sans 
quoi une aimantation apparaît par suite de l'effet Wiedemann. 


33. Procédé expérimental. — a) Ecnanrizons. — J'ai opéré sur. 
des anneaux : 
Anneau D : Fer PUR REGUIT 7 heures à 1 2700 dans l'hydrogène. 
Section rectangulaire de 20 X 2 mm. Diamètre moyen : 16 mm, 
_ Anneau E : PerMaLLoy REcuIT. Section rectangulaire de 20 X 2mm. 
_ Diamètre moyen : 18 mm. Li 
Anneau F : ACIER DEMI-DUR NON TRAITÉ après usinage. Section 
elliptique d’axes 19,5 et 1,9 mm. Diamètre moyen : 17,9 mm. 
Sur les anneaux j’ai bobiné, de l’intérieur à l'extérieur : 
10 un circuit pour mesurer J, (ne passant pas dans l’anneau), 
20 un circuit pour mesurer d,, 
3° un circuit pour créer H,, ‘ 
4° et un circuit pour désaimanter à l’aide d’un champ H, alternatif 
décroissant. 


Les anneaux sont placés entre les pôles d’un électroaimant qui 
ce fl, 


AD) Mesure DE L'AIMANTATION LONGITUDINALE. — Pour mesurer l'ai: 

mantation longitudinale J, j'ai enroulé 100 spires de fil de cuivre de 

2/10 tout le long de la circonférence de l’anneau. Le flux qui les tra- » 

verse est : pe. 
P,—= 503], + 50H, (Det E) 
D, — 3663, + 43H, (F). 


( ) Gorèlik n emploie pas l équivalent russe de ce mot, mais il compare 
1 . 
1 e e 

U1 AUSSI C phénomène a la reptation d Bouasse. 
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L'enroulement doit être très soigneusement fait pour qu’une aiman- 
ation transversale n’y induise aucun flux. Le seul moyen de parvenir 
à ce résultat a été de grouper les spires par paquets de dix ; cinq 
paquets sont bobinés en progressant dans un sens, cinq en progres- 
Sant en sens contraire et intercalés entre les premiers de façon à 
revenir au point de départ. 

Ce circuit était relié à un galvanomètre balistique (sensibilité : 
150 Maxwells/mm/m) ou à un fluxmètre à miroir (sensibilité : 
665 Maxwells/mm/m), et d'autre part à une induction mutuelle 
étalon. 


€) EVALUATION DU CHAMP ET DE L’AIMANTATION TRANSVERSAUX. — 
L'électroaimant a des pièces polaires plates de 100 mm. de diamètre, 
distantes de 25 mm. Dans ces conditions on peut obtenir facilement 
des champs jusqu’à 10000 gauss. L'étalonnage a été fait avec un 
aimant permanent étalon, lui-même étalonné à la balance de Cotton. 

Afin de mesurer J, j'ai enroulé quelques spires sur la surface exté- 
rieure de l’anneau. Le flux qui les traverse est : 


D,— 25,1), + 2H, + 6,3H (D, E) 
D,— 119,4), + 9,5H, + 16,8H” (F) 


H! étant le champ au voisinage immédiat de l'anneau, que l'on peut 
prendre égal au champ dans l’entrefer en l’absence d’anneau car il ne 
s'agit que d’un terme correctif. 
Pour mesurer le coefficient de champ démagnétisant des deux pre- 
miers anneaux je me suis servi de l’aimantation anhystérétique, sui- 
vant le procédé indiqué par Néel (91) : 
> Champ dans l’entrefer (en l’absence d'anneau) — 65,7 G. 
Champ à côté de l’anneau : H'— 58,5 G. 
Flux dans les spires : ®,— 2 246 Maxwells. 
On en déduit J,— 74,8. 
La conservation du flux d’induction donne pour induction dans 
l’électroaimant 70 G. En prenant cette valeur pour le champ à l'infini, 
le coefficient de champ démagnétisant est,: 


N—30/74,8 — 0,93 


valeur intermédiaire entre les valeurs théoriques pour un cylindre 

elliptique (anneau isolé) : 
: b . 

KR ps = 114 

et pour un cylindre à base rectangle, en supposant l'aimantation 

rigide (distance pièces polaires-anneau nulle) : 


b 
8 Arc tg © #8 © — 0,80. 
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Nous commettrons des erreurs négligeables en prenant comme 
, LA « À 
champ à l'infini le champ dans l’entrefer en l’absence d’anneau et 
comme champ démagnétisant : 


N — 65,7/74,8 = 0,88. 


34. L’aimantation après saturation transversale. — J'ai d’abord 
étudié un état magnétique important et particulièrement reproduc- 
tible. 


a) Lors. — Après désaimantation de l’échantillon à l’aide d'un 
champ longitudinal alternatif décroissant, créons un champ H, faible 
et maintenons-le constant. Sous l’action d’un champ transversal H,; 
l’aimantation longitudinale J, croît, passe par un maximum (cf. $ 36), 
puis tend vers o, rigoureusement atteint pour d,— de 

1° En supprimant le champ transversal, J, reprend une valeur bien 
plus forte que la valeur initiale. 

2° Cette valeur est atteinte du premier coup : de nouvelles aiman= 
tations transversales à saturation redonnent le même résultat. 

3° Elle est indépendante du sens de H,. Aussi pour éliminer com- 
plètement des mesures le très léger flux que l’aimantation transver= 
sale envoie à travers le circuit de mesure, on recommence l’expérience 
en inversant H, (ou mieux H,), et on prend la moyenne des résultats" 

4° L’aimantation après saturation transversale est indépendante de 
l’aimantation initiale. C’est donc une autre espèce d’aimantation 
«anhystérétique » que j'ai définie ainsi. 


bj TRAÎNAGE DANS L'ÉTABLISSEMENT DE CETTE AIMANTATION. — Les 
déviations du balistique lorsqu'on applique pour la 2e, 3°, .. nitwe fois 
le champ transversal intense sont supérieures d’une quantité constante 
aux déviations lorsqu'on le supprime. Pourtant le cycle doit se 


fermer puisqu'on trouve indéfiniment les mêmes valeurs. Ces valeurs 
sont, pour le fer pur, D : 


H> 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10 
j en appliquant H, ,| 34 67,8 100 35 
{ en supprimant Hy .| 28,6 97,4 84 112 de à 
apport MS a EP OT GNT 0,846 0,840 0,837 0,845. 


L'explication du phénomène est que, sous l'effet d'un champ trans- 
versal intense, l’aimantation s'oriente toute dans le sens y instanta- 
nément, tandis que lors de la suppression de ce champ elle ne subit 
toute l'influence de H, (qui est faible) qu'avec un certain trainage 
Le rapport remarquablement constant trouvé dépend d’ailleurs de 
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l'appareil de mesure utilisé : avec le fluxmètre à miroir il vaut 0,94 
au lieu de 0,84. 

Avec le permalloy E, le traînage mis en évidence est quatre fois 
plus faible, et avec l’acier F il est inappréciable- 

C'est donc les valeurs obtenues en appliquant (pas pour la pre- 
mière fois) un champ transversal intense qu'il faut retenir. 


€) VALEURS NUMÉRIQUES. — J’ai comparé l'aimantation après satu- 
ration transversale à l’aimantation idéale et à l’aimantation obtenue 
en présence d'un champ transversal alternatif décroissant. Voici les 
valeurs des susceptibilités correspondantes J,/H, : 


Fer pur D. 

H> 0,02 —-0,04 0,06 0,08 0,10 

! Jr/Hx avant saturation 
Photransversale, . . . 19,9 25,1 32,6 33,5 

|| Jz/Hx> après saturation 
iransversale. 4.000 Nr 710 I 700 1 680 1 700 1 720 
HAS idéale". , !." | 3870 3 320 3 rio 3 o7o0 3 o4o 

| Je1Hx avec H, alternatif 
décrolssantl fun 20 3 725 3 270 


Permalloy E. 


|| J:/Hravantsat. 
LCR 34,0 37,0 839,7 42,2 48,8 60,2 82,0 107,5 129 136 


PH après sat. 
A HO 08330 3270008250 300 02580259 Lo har a rk 08 


Jr/Hz idéale .|1 4ho 970 753 635 493 408 350 313 255 219 


Jz/Hr avec H; 
Li d'écire À 740 450 ; 302 220 


Fat, 4 RÉ 
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La susceptibilité après saturation transversale est plus Me 
la susceptibilité idéale, mais elle décroît moins vite lorsque le c es 
croît. Un champ transversal alternatif décroissant donne sensible- 
ment l’aimantation idéale. 


H 
(gauss) 
> 
50 20 
Fig. 26. — Différentes aimantations de l’acier demi-dur F. 


ILest intéressant de comparer l’aimantation après saturation trans- 
versale à {a branche montante du cycle d'hystérésis (fig. 26) : une 
translation parallèle à l’axe des H d'une longueur H, les fait coïn- 
cider très convenablement. 


35. Etude des différents types d’aimantation. — On peut définir, 
comme dans le cas des tensions, plusieurs aimantations suivant 
l'ordre dans lequel on applique les trois champs : longitudinal 
alternatif À (décroissant d’une valeur très grande à zéro), longitu- 
dinal H, et transversal H,. Ainsi pour le fer D, avec H, —0o,r et 
H, — 0,19 gauss : pe 

Aimantation ordinaire (A, ER) 

Aimantation æy (A, H,, H,) : J,, 8,7. 

Aimantation yx (A, AH, IL)e he 

Aimantation « normale » (H,, A, HA ee 015 
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&), AGCOMMODATION DES GYCLES DE CHAMP LONGITUDINAL. — Si, partant 
de l'un quelconque de ces trois derniers états d’aimantation, on 
commute plusieurs fois le champ longitudinal H,, l’aimantation 
longitudinale (en valeur absolue) décroît peu à peu, et le cycle se fixe 
au bout d’une dizaine de commutations de H, à la valeur en l'absence 
de champ transversal J, — 3,85. 

L'aimantation normale définie par analogie avec le cas de tensions 
ne joue donc ici aucun rôle particulier : elle subit l’accommodation 
comme les autres (d’ailleurs sa valeur est intermédiaire entre celle de 
l'aimantation xy et celle de l’aimantation yæx). C’est l’aimantation 
ordinaire qui la remplace. Cela prouve que l'aimantation normale 
dans le cas des tensions est due à la modification des constantes 
Statistiques caractérisant l'opposition ; un champ transversal par 
contre ne modifie pas ces constantes. 

Quant à l'explication de l’accommodation, elle doit être la même. 
que dans le cas de tensions. L'expérience suivante renforce cette 
analogie : 

Désaimantons l'échantillon comme d’habitude puis momentané- 
ment saturons-le transversalement. Si on fait alors H, —0,1 comme 
précédemment, J,— 7,2. En commutant plusieurs fois H,, le cycle se 
fixe progressivement et, à la limite, J, — 3,85 comme précédemment. 
Ici comme lorsqu'on applique momentanément une tension on est 
parti d’un état de désaimantation anormal. 


- b) L'expérience DE PERRIER ET Favez. — Les expériences de Perrier 
et Favez illustrent la fixation des cycles de H, (83): 
-10 On établit H,. 

20 On sature transversalement, puis on ramène H, à une valeur 
plus faible. 

30 On renverse le sens de H, et on mesure la déviation correspon- 
dante du balistique. D’après ces auteurs, on mesure ainsi « 2J, dans 
l’état s ». 

4° Après avoir commuté de nombreuses fois H; on observe une 
déviation limite, « 2J, dans l’état n ». 

J'avoue ne pas bien comprendre ce que ces auteurs entendent par 
états s et 7, mais une chose est certaine : dans les deux cas il n’y a 
aucune raison pour que J, prenne une valeur opposée lorsqu'on 

-commute H,, car après la saturation transversale J, a une valeur très 
élevée et on est en dehors du domaine de Rayleigh. On a bien un 
cycle qui se fixe progressivement, maïs il ne s’accomplit pas autour 
de 0: 

J'ai refait cette expérience (anneau D, H,— 1,08) et trouvé que les 
différentes variations de J, sont toujours des fonctions quadratiques, 
de H,, tant que celui-ci reste faible. 
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36. L'aimantation æy. — a) VALEURS NUMÉRIQUES. — Comme le 
laisse prévoir le schéma grossier de Gorèlik, l'aimantation æy passe 
par un maximum pour une certaine valeur de H,. Ainsi pour le fer 
pur D, dans un champ longitudinal H,=— 0,1 : 


Hy o | o,19| 0,30| o,41| 0,49| 0,63] 0,76| 1,02| 1,3] 2,4 35 | 67 |8 500 


Je | 3,85| 8,91 14,0] 24 o| 38,1] 47,0] 51,6| 57,2157,2155,4/44,3| 25 o 


Valeur 
théorique.| 8,1| 11,2 JsHz/Hy = (46,2 


25,0|2%0 


(Lliboutry) {Gorèlik} 


b) CALGUL DE L'EFFET D'UN CHAMP TRANSVERSAL DANS LE DOMAINE DE 
RayzeirGH. — Lorsque H et H, sont faibles, l’aimantation xy peut se 
calculer à partir des lois de Rayleigh, à condition d'admettre que la” 
répartition de l’aimantation spontanée est isotrope (Cela né doit pas. 
être très exact, car on a désaimanté à l’aide d’un champ longitudinal). 
Je prendrai ces lois sous la forme que leur donne Brown (65) : le 
volume balayé par une paroi est, si p est la pression fictive : 


ju|—=a|p|]+$81]p/{ sil s’agit d’une première aimantation, 
1 À = s Le é Si 
[Avf—a|Ap]+281]Ap® s'il s’agit d’une variation d’aiman- 
tation de sens inverse à la précédente. : | 
Soient sin Ô cos », sin 0 sin », et cos 8 les cosinus directeurs par 


rapport à æ, y et £ de la différence géométrique des aimantations 
>  —> 
spontanées J et J’ de part et d’autre de la paroi : 


T T 
0<0<7% M rar H > 0 H, => 0: 
La pression fictive sur une paroi est : 
ES ss 
p= |) —]J | (H sin 8 cos e + H, sin 0 sine) 


et l’aimantation globale de l'échantillon J, est la valeur moyenne 


Arte s : 
de | J— J’ | v sin 8 cos & sur la portion de sphère envisagée et pour 
Sriy es 
toutes les valeurs de J — J/, 
Le {erme réversible provient de : 


‘ 


Drév. — ap. 
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On trouve : 


KE Te 
— n° 
: RU RE MODE 
El ne dépend pas de H,. 

Le calcul du {erme irréversible nous conduit à diviser la demi- 
Sphère trigonométrique en trois régions : 

Région I : 9 > 0.— On est sur la branche positive de la courbe de 
première aimantation. Le volume balayé correspondant est : 


Et l’aimantation correspondante : 


L RME 2 
NONrÉRATU ee H 


Région H : — 9, Le <o, si w, est le plus petit angle défini par : 
tg o1 — 2H,/H,,. 


On est sur la branche descendante d’un cycle de Rayleigh. 


= b[P=tUp)] 


12 (I pe 2 3 sin D — sin gi H sin? ga 
PE a M 4: 


"Région IIL: 9 L— y. — On est sur la branche négative de la 
courbe de première aimantation : 


frere T — 29: 9 
Riom 2T PP 
re ML ‘ 
mr J—J"| 2—+-sin?p—3sinv 1— sin g1\ | 
ji LTÉE RE y, H, cos? e, + Hy Se) 
Au total : 
nr rem 158 1H cos w: 
FL, irrév. — J, + J, Aer ne ur rem 


= Te af /e+ 4%] 


CE faisant Ho: on constate que le premier facteur n’est autre 
hose que la constante de Rayleigh. On a donc finalement pour 
’aimantation &y : 


8, + Ra] /ni+ (27 + € | 
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Ce qui donne : 


Hy/Hx . 5 A = 0 Æ I 0,50 I 2 3 [A 6 10 


SN 


AJx/ RH; AT ES Le) 2 Hy/Be 0,28[0,62|1,41|2,3013,2315,15,9,08 


Valeurs qui concordent convenablement avec les vaieurs expérimen- 
taies. 

La suppression de H, ne doit d’après cette théorie n'entrainem 
aucune variation de J,, les cas + >> 0 et  <o, également probables; 
entraînant des variations opposées. Nous allons voir qu’il n’en est 
rien. 


c) CALCUL DE L'AIMANTATION yæ. — Dans le cas ci-dessus J, prend 
une valeur qu’il est facile de calculer. Je trouve : 


É 9 2 3H à 
mn, +R | + (+ ©] | | 


Pour avoir l’aimantation yx (dans la direction x), il suffit de pers 
muter dans cette dernière expression les indices æ et y- | 


31. La reptation du cycle de champ transversal. — «) Accommopaz 
TION DES CYCLES DE H, ET REPTATION DES CYCLES DE H, NE SONT QU'UN 
SEUL ET MÊME PHÉNOMÈNE. — Si, H, restant constant, on commute de 
nombreuses fois H,, J, en valeur absolue diminue et tend vers une 
limite, avons-nous dit. Mais corrélativement J, croît constamment et 
tend vers une limite : c’est la reptation. L’aimantation globale tourne 
peu à peu dans la direction perpendiculaire au champ que l’où 
commute. | 

Cela peut s'expliquer par la disparition progressive et irréversible 
de domaines où l’aimantation spontanée est à peu près dirigée dans 
la direction æ. À cela s'ajoute lors de la première commutation le 
terme irréversible donné par les lois de Rayleigh. 


b) Vazeurs NumÉRIQuEs. — Si l'on supprime et l’on rétablit de 
nombreuses fois le champ transversal H, (au lieu de le commuter), 
l’aimantation longitudinale H, croît aussi peu à peu irréversible- 
ment. On a tout à fait l’analogue du phénomène de reptation de 
cycles de tension étudié au $ 19. 

Voici les accroissements successifs Ji Jos Ja -., de l’aimantation 


cri 
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lors du r°7, 22, 3°, . .., cycle de H,, pour le fer pur D (4 — 6,5. R— 320) 
et pour H, — 0,1 : 


0,38 0,35 0,39 0,42 0,42 0,44 0,37 0,38 0,29 0,06 
0,141 0,14 0,16 0,19 0,19 0,18 0,1 0,14 0,12 0,08 
0,08 0,08 0,11 0,14 O,14 0,15 0,09 0,05 


— Reptation de l’aimantation longitudinale, sous l’action de 


Fig. 27. 
cycles de champ transversal (Permalloy E). Les traits en pointillé réu- 
nissant les valeurs successives de l’aimantation n’ont aucune préten- 


tion d’exactitude ; de même le trait correspondant à la saturation trans- 
versale, qui doit être remplacé par un cycle. 


ur. de Phys., 12° Série, t. 6 (Septembre-Octobre 1951). 52 


pe 
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Dans les champs faibles, l’accroissement d'aimantation Ja lors du 
premier cycle de H, est proportionnel au carré de H,. La reptation, 
mesurée par les rapports Talfss AS» : .., passe par un maximum peu 
accusé pour une certaine amplitude des cycles de H,. Elle devient 
nulle pour H, très élevé, comme l’a montré l’étude de l’aimantation 
après saturation transversale. ; 

Pour le permalloy E, les résultats sont représentés figure 37 £ette 
figure met en évidence que, dans un champ H, donné, l'aimantation 
limite obtenue à la suite de cycles de champ transversal H, passe par 
un maximum pour une certaine valeur de leur amplitude. On 
comprend alors pourquoi un champ transversal alternatif, décrois- 
sant d’une valeur très forte à zéro, augmente l'aimantation plus 
qu'une saturation transversale. 


CONCLUSION 


Il rèssort de ces recherches que divers phénomènes d'hystérésis 
magnétique, que l’on cherchait toujours à éliminer des mesures et 
sur lesquels on n’avait que quelques données qualitatives, peuvent, 
être expliqués et soumis au calcul. J'ai ainsi étudié l'effet magné-" 


tique des tensions, l'effet magnétique des chocs et la modification 


qu'y apportent les courants induits, l'effet d’un champ magnétique 
transversal, etc. 

Ces calculs sont basés sur les lors de Rayleigh, dont la limite de” 
validité s'étend loin vers le champ coercitif. Ils font malheureuse- 
ment intervenir, dans le cas des tensions et des chocs, un troisième 
paramètre, le rapport des surfaces des parois de Bloch à go°et à 180°,. 
qui n’est pas une constante pour un ferromagnélique donné. Aussi 
la prévision quantitative des phénomènes ne peut être faite bien. 
exactement que si ce paramètre a été auparavant déterminé lors 
d'expériences assez voisines du cas envisagé. 

Le trainage magnétique dû aux fluctuations thermiques s’insère 
dans ce cadre des lois de Rayleigh. Son étude expérimentale devient 
aisément accessible en faisant varier un peu l’aimantation à l’aide. 
d’une petite modification du champ ou d’un léger choc. L'étude de 
la variation du champ nécessaire pour mettre ainsi pratiquement 
tout le traïnage en évidence m'a conduit à préciser sur un point les 
calculs de Néel, en faisant intervenir la répartition des discontinuités 
de Barkhausen dans l’échelle des volumes. La correction des ordres 
de grandeur trouvés constitue une première preuve de la théorie du 
trainage récemment développée par le professeur Néel. 

Les lois de Rayleigh demeurent toutefois impuissantes à expliquer 
certains termes de l’aimantation que l’on observe surtout lors d’ap- 
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plications répétées d’un champ ou d’une tension, termes qui crois- 
sent très rapidement avec le champ. Ce sont eux qui doivent per- 
mettre de déceler tout le trainage magnétique d’une substance à 
l’aide d’un léger choc, et non seulement la partie due aux parois à 
902. Ces termes doivent résulter de modifications de structure magné- 
tique, et sont donc liés à la variation du paramètre précité. J’ai en 
tout cas isolé le phénomène et en ai ébauché les lois, travail préli- 
minaire à toute recherche future. 


APPENDICE I 


Etude du galvanomètre suramorti de Kipp. 


4. Formule générale. — Il s’agit d’un galvanomètre à cadre mobile 
où le champ magnétique est créé par un électroaimant. Soit d, le 
flux d’induction correspondant qui traverse le circuit de mesure 
lorsque le cadre est perpendiculaire au champ; ce flux dépend du 
courant z, dans les bobines de l’électroaimant. 

Soient [ le moment d'inertie du cadre, 0 sa déviation, CO le couple 
de rappel. Appelons R la résistance du cadre (66 ohms), R, la résis- 
tance extérieure du circuit de mesure, {({) le courant dans ce circuit 
dû aux forces électromotrices extérieures. 

Le couple d'amortissement dû aux courants induits dans le circuit 


D d9 3 $ 
de mesure SRE &- On l’a augmenté en munissant le cadre de 


) dû 
ê û . » 2 S F 
disques de cuivre, ce qui crée un terme x =. Le terme dû aux frot- 


tements de l’air est négligeable devant ceux-là. L’équation du mou- 
vement s'écrit alors : 


d20 NAT TS 
(1) 1%+(rrte) 27 + CB — Dust). 


2. Utilisation en microampèremètre. — Si ? est constant la solution 
de (1) est : 
=, LE D 
(2) 6—Ae FAABe EVE 
et comme 4CI Li Peer ee æ}, les temps de relaxation valent sen- 


siblement : 


d 1 | ÿ I 
(3) le) ME 
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Pour un courant nul dans l'électroaimant (champ dû à sa seule 
rémanence), j'ai trouvé : 


[8 —C/P5 = 1,55.1076 A/radian. 


8. Utilisation en balistique. — Supposons une variation brusque 4® 
du flux extérieur, dans un temps très petit devant celui t de dépla- 
cement du cadre. Le cadre subit une impulsion qui lui donne la 
vitesse initiale : 

Po AP 
PO TANT RC Has 

La déviation maxima du cadre se calcule facilement à l’aide de (2). 

Elle vaut : 


: log T — log T’ 
avec : es RTE En 
L Le I I 


PUT | PTT 


pue = 05 


Lorsqu'on diminue ®,, la sensibilité passe par un maximum pour 
T—T'’. L'aimantation rémanente de l’électroaimant est suffisante 


pour qu’on ne puisse le dépasser. 


4. Utilisation en fluxmètre. — Si nous prenons une très forte vaieur 
pour ,, T’ tend vers o et les formules précédentes donnent : 


A 
(4) os DEEE GR ER 
Mais le temps { de déplacement du cadre tendant vers zéro, la” 
durée de variation du flux extérieur ne peut plus être négligée. IL 
faut tenir compte de la constante de temps T,, des phénomènes. 
magnétiques (c'est celle des courants induits dans l'échantillon, soit 


de 1/10 à 1/1 000 de sec ), et de la constante de temps T, du circuit de 
mesure : 


di RE 
(R ae RIT +(R + Rj=- Ty 


d’où l’on tire : 
s AD ( t t 

A el 

HO RE Rate da de NUE Ge 
à porter dans l'équation (1). Nous aurons une solution approchée en 


pégligeant l’inertie du cadre : 


2 


pa Po + lt. y 
= er fete 
ne se 
(5) p— ne AS a AL ann 
RH Re n Te) TONER 
1—— 1 — 
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{étant positif et T > T,,, on trouve que Ô croît constamment jus- 
qu'à la valeur limite qui est, compte tenu de (3) : 


Te T 


Le terme d'inertie négligé modifie un peu cette solution : à la 
longue le cadre revient à la position initiale, étant passé par un 
maximum très voisin de 0:,. On retrouve donc la formule (4), à 
condition que le temps de relaxation du balistique'‘soit très grand 
devant celui des phénomènes magnétiques et devant celui du cir- 
cuil. 

Le cadre ne revenant que très lentement au zéro, l'appareil pourra 
servir de fluxmètre. La constante © du fluxmètre : 

P Maxwells 


gs Li + æ(R +R.)] 


aim /m 


est une fonction linéaire de la résistance du circuit parce qu'il y a 
des amortissements autres que ceux du circuit de mesure. 


5. Vérifications expérimentales. — J'ai d’abord vérifié que, pour 
une valeur donnée de ®, (correspondant à la rémanence), la sensibi- 
lité décroît linéairement avec la résistance du circuit de mesure. 


R, (ohms) o 10 20 30 5o 70 100 200 500 : 1 000 
(Eee) 24.6 26,4 28,1 oz 33,6 37,3 42,8 Gr 117. 204 
19 M/mMm 
LR 0,180 0,175 0187 0,180 0,182 0,188 0.182 0,185 0,180 
Re 


On en déduit, compte tenu de R — 66 ohms : 


d,— 12570 Maxwells æ— 1/69 mho. 
J'ai ensuite cherché à vérifier, pour une résistance extérieure nulle : 
®0/T — CR(1 + xR) = constante, 


pour différentes valeurs de ®, obtenues en faisant décrire à l’élec- 
troaimant la branche descendante du cycle d'hystérésis. 


Fe 
é 
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| ta (ampères) 3 546% a1Nr:50 21,00 10;70.".0,D08 60/20 en 
(Re) 308 367 311 266 195 158 107,2 66,6, 24,6 
: ra m / in 
T = 0/0 (sec.) 510 2ho 155 72 31 
(courant continu) 
CHEN 139 158 161 160 143 


CG se tirant de la déviation pour un courant continu, on peuf 


calculer CR(1 + xR) : 
CR(1 + xR)—1,55.10—$.12 570.66. 10° 1 2È a) 10 252. 


La discordance provient de ma mesure de la vitesse initiale w, du 
spot : au début du mouvement le deuxième terme de la formule (2) 
n'est pas négligeable, sans quoi l'accélération du cadre serait infinie. 
%/T n’en est pas moins sensiblement constant. 


APPENDICE II 


Pression créée dans un barreau 
par le choc longitudinal d’un barreau identique. 


4. Historique de la question. — Il existe au moins cinq théories 
mathématiques du choc de deux corps élastiques : | 


a) Taéortæ DE Hertz (92). — On suppose qu’à chaque instant la 
déformation et les tensions sont les mêmes que lors du contact statique 
des corps élastiques. Cette théorie ne serait valable que si la durée du 
choc était très grande devant le temps mis par les ondes élastiques 
pour parcourir le corps de bout en bout. Il en est ainsi dans le cas de 
deux sphères (98), mais déjà plus dans le cas d’une sphère et d’une 
plaque (103) (Le diamètre du cercle d'impact est néanmoins alors 
conforme aux calculs de Hertz (105)). 


» 


b) Tuéorie DE BaRRé DE Sainr-Venanr (94, too). 
classique du choc longitudinal de deux bar 
de 1882. Elle fait appel à la propagation d’ 
se réfléchissent aux extrémités, Dans 


— C’est la théorie 
reaux, qui date également 
ondes de compression qui 
le cas le plus simple où les deux 
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barreaux sont identiques et libres aux deux bouts, une pression uni- 

forme égale à = - (E— module d'Young, v — vitesse d'impact) 

s'établit à partir du bout heurté, avec la vitesse C, puis disparaît avec 

la même vitesse à partir du bout opposé. Au bout du temps 2L/c 

(EL — longueur du barreau) les deux barreaux se séparent libérés de 
_toute vibration. 

Ce résultat très simple fut infirmé par les expériences de Hambur- 
&er (95) et de Tschudi (98) relatives à la durée du choc. Cette durée 
est bien supérieure à 2L/c, ne croît que peu avec L (suivant [25 d'après 
Tschudi) et dépend de la vitesse d'impact. 


GC) Taéorte De Tsaaupr. — Cet auteur retrouvait sa loi expérimen- 
tale en L**o-15 pour la durée du choc en admettant que la pression se 
dissipe dans la barre suivant üne loi exponentielle, et moyennant 
l'introduction de deux paramètres inconnus. 

Mais des expériences particulièrement soignées de Wagstaff (99) 
contredisent celles de Hamburger et Tschudi. Wagstaff trouve pour 
la durée du choc : 


É = A(L + a)° 


où À, « et dépendent du diamètre des barreaux et de la courbure 
des extrémités qui se heurtent. 


d\ ThéoRtE DE Vorcr (97). — Voigt fait intervenir une couche inter- 
médiaire entre les deux barreaux (air, impuretés, imperfections de 
la polissure). Il explique ainsi d'anciennes expériences à lui (93) où, 
dans le choc de deux barreaux identiques, il n’y avait pas exactement 
permutation des quantités de mouvement. 


e) TaéoriE DE SEARS (96). — Mais déjà l’année précédente, en 1912, 
dans un mémoire peu connu, Sears annonce que, par une meilleure 
suspension des barres, on peut éliminer ce phénomène parasite. 

Cet auteur admet que la théorie de Hertz est valable au voisinage 
du point d'impact (c’est un point car pratiquement, les extrémités des 

barreaux étant convexes, le contact n’a lieu qu'en leur centre). 
À partir de cette région (qui rappelle la couche intermédiaire de Voigt 
mais pourra, elle, se calculer) se propagent des ondes de compression 
suivant la théorie de Barré de Saint-Venant. 

C’est encore par la mesure de la durée du choc que Sears vérifie sa 
théorie. Ce n’est qu'en 1936 que Tuzi et Nisida étudient pour la pre- 

_mière fois les pressions instantanées lors du choc, par un procédé 
optique (101). Mais ces auteurs ignorent la théorie de Sears, et ce 
sont Fanning et Basset (10/4) qui en 1940, mesurant les déformations 
instantanées à l’aide d’extensomètres à résistance de carbone, ont 


a on ta fit ds 


AAA RA le AIN D MEN #'OID GR dr hd à ROUE PES CPR PRET ST RE PÉCAU d'Or RE Ke VON A VERT TT ue. !L 
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vérifié les valeurs numériques des efforts au cours du temps calculées 
par Sears à quelques centièmes près. 

C’est donc la théorie de Sears qui servira de base à nos calculs. 


2. Calcul de la pression dans le barreau d’après la théorie de Sears. 
— a) Exposé SOMMAIRE DE CETTE THÉORIE. — Au voisinage du point 
d'impact A et jusqu’en C; et C, les calculs de Hertz relatifs à la défor- 
mation d’un corps élastique sont applicables. Sears trouve, si a est 
le rayon de la section des »arreaux : 


us SEL SR ps 2 3E /3E + 2G\ 
AG = AG, == a/ A3 a/5 46 
ce que j'écrirai, à l’aide du coefficient de Poisson 5 : 


A 3 15 206 + 60? 
d= arte ‘ 


Cette longueur ne dépend que peu de s,.comme le montre le tabieau 
suivant : | 


CH re o 
CHE REENTE 2,88 3,00 3,12 


A Si a(t) est la diminution de CC à l'instant #, les caleuls de Hertz 
conduisent à la valeur suivante de la pression en A : 
_ VaErt2a3/2 


Ÿ P . 3/2 
| (1) endant le choc («> 0) : p — Set 7 Ka. 


Avant et après le choc (« << 0): p—0o 


(r — rayon de courbure des extrémités À des barreaux). 

À partir de C, et C: se propagent des ondes de compression suivant. 
la théorie de Barré de Saint-Venant. L’équation de propagation des. 
ondes appliquée à ces points donne, par intégration et soustraction 
membre à membre : 


j dx © 2 d ï | 
rt ple = :) eV (vitesse d'impact} 


(c— vitesse des ondes longitudinales), ce que nous écrirons plutôt, 
en tenant compte de E — c?e et en prenant pour unité de temps d/c : 


da c 
10) at EP —i)=0. 


| 
| 
| 
{ 
{ 
| 
: 
| 


14 
{ 
1! 
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Sears intègre le système différentiel (1, 2) de proche en proche, 
pour des intervalles de temps d’une unité successifs : 


a(1)== d 
a(2) == d + ObeS f at)"2dr 
a(3)= = d 


£ 2 
+ a(2) PE ‘ a(r)/?dr 


Ces formules sont valables jusqu'à ce que parviennent en C; et C: 

. les ondes réfléchies aux autres extrémités. Cela a lieu à l'instant 2Mm— 92, 

_ Si md est la longueur du barreau. Il faut alors ajouter au premier 
membre de (2) un nouveau terme : 


2C 
PT MEET) 
ce qui conduit à : 
ñn 2Kd n—2m +1 


ain) = : d+a(n—1)— Je at) Pd: eo Le radar, 


Après réflexion des ondes en A apparaît le terme : 


2Kd n—2m—A1 a 


; œ 
E n—2m—2 


et ainsi de suite. 

Une fois la pression en A déterminée par (1), la pression en un 
point quelconque se déterminera comme dans la théorie élémentaire, 
pour un barreau libre aux deux extrémités (100, 102) : 


G(t)=pt—x)— pli— 2m + x) + p(l—2m— x) 
— p{t— km + x) + p(t— 4m — x) 


Dès que le choc est terminé : 


a(t) <'o Pb E=0: 
Le régime des compressions devient périodique. 
b) APPLICATION NUMÉRIQUE. — Dans le cas envisagé (a— 1,5 cm., 
Tr —9,6 cm., 5 — 0,30), on aura, si « est exprimé en centimètres : 
ess RU IR Un: 


Je ne reproduirai pas les calculs faciles, mais longs et fastidieux, 
qu’entraîne cette méthode. La figure 28 montre la pression au milieu 


+ 
RATE A Sim  . 


a Sn à dia Cent ce ER Sac CAR NS SEE AS Éd PO À 
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de la barré pour différentes valeurs du rapport v/c, rapportée à la 
a théorie approchée de Barré de Saint-Venant. 


chocs faibles, la pression maxima es loin 
ent subsistent dans la barre des 


E v ; 
valeur ne donnée par | 


On y voit que, pour des 
d'atteindre cette valeur. Corrélativem 
vibrations résiduelles très importantes. 


Fig. 28. — Pression au milieu du barreau, lors du choc. Ne. 

Le petit trait vertical marque la fin du choc. M 

| 

En adoptant : | 
c — 5 000 m./sec. E — 20 000 kg./mm° À 


on obtient les valeurs suivantes pour le maximum de la pression au 
milieu du barreau (5,5 max.), pour l’amplitude des vibrations rési 
duelles (5: rés.), pour la durée du choc (T'), pour le temps pendant 
lequel la pression est supérieure à la moitié du maximum (T/), et4 
pour la valeur maximum de la vitesse à laquelle s'établit la pres 


sion (|d6,,/dt] max.) : 


v/c.10* . 
LL ECRIRE 


uv (cm/s) 


E v 
Gio MAX. / — — 
2 C 


(4 
S10 Max. (kg/cm?). 


; E v 
gi, res. Ne = 
2 C 


io rés. (kg/cm?) . 


T’ (microsec.). 


T'’ (microsec.) 


ï [doio/dt]max 
| (Kg/cm°.microsec.). 


0,510 0,620 0,776 0,864 0,942 0,960 1,00 


0,168 0,220 0,236 o,192 0,154 0,133 0,00 


0,0156 0,039 0,133 0,310, 0,93 2,60 co 


€) VALEUR MOYENNE DE LA /PRESSION DANS LE BARREAU A UN INSTANT 
DONNÉ. — Je compléterai le calcul de Sears en cherchant la valeur 
moyenne de la pression dans toute la longueur du barreau (qui est 
proportionnelle à la variation de longueur de ce barreau). On peut 
l'évaluer à partir des courbes donnant la pression à un instant donné 


(fig. 29), mais on peut aussi la calculer directement. 


Pour cela intégrons l'équation (2) et ses analogues successivement 
valables au cours du temps par rapport à {— 1 — uw, en posant : 


PO Po) 


On obtient, toutes substitutions faites : 


u<—1 :P(u)—o 


—I<KUK37 :P(a)=+ [= (@+1)—— 
se 37 <<u<39: P(u)=> [2 38 + EEE 97] 
< 


a(u + 2] 


= 
j ES La(u—3 a(u—3 
39 Lu 75: P(u)—+ [7 + (ur) nee | 
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La pression moyenne dans la barre à l'instant { vaut : 


20 
a = 5 [pt — æ&)— plt— ho + x) + pt — ho — x) - 
L — p(t— 80 + x) + p(t—80 — x)...]dæ 


1) Pt40 2 
[ fe ptoda n je p(a)du + je puda …. | 
— À [P(D — 2P(é— 20) + 2P(4— 40) — 2P\t — 60) | 


Œ (kg/nm?) 14 


Bout 
heurté 


Fig. 29. — Etat du barreau heurté à différents instants (v — 50 em/sec}.. 
T—temps mis par une onde de compression pour aller et revenir iout 
le long du barreau — 3,6,10-* sec. 


c'est-à-dire, pour é < 75 : 
E pu M —aft+r 2a(Ë— 19) + ft — 37) — xt — 39) — 2alt—57)4 à 
(=S [is Alu “ie 7 9) E 


2 C 20 d 


avec les valeurs successives suivantes pour M : 


MESA 0 t+1 39 — { 76 — ot 37 — ! b— 770 


— = 
Dr es er mn ar pm a EE M PT Den D RER RE CP BU IS TES Se CRE PAR EC OS TR US 
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Le calcul n’est valable que jusqu’à la fin du choc, à l'instant TT. 
Pour u > T’, p(u) — o, et l'égalité : 
P{u) — P(T’) — constante 


doit remplacer l’égalité (4) correspondante. 

La figure 30 montre, pour les mêmes valeurs du rapport v/c, la 
pression moyenne dans la barre, rapportée à la valeur = = . En adop- 
tant toujours : 


c — 5 000 m/sec E — 20 000 kg/mm? 


£ 
2 


ol< 


DST Ternes ete Es © 


C7 - 27 
210 * Toit Bee) 19 
Fig. 30. — Pression moyenne dans le barreau, lors du choc. 


on obtient les valeurs suivantes pour le maximum de la pression 


MOyeNNne Cmax»y et pour le temps T”’ pendant lequel la pression 
moyenne est supérieure à la moitié de ce maximum : 


DE O Ne Res ro op 0,10 0,25 0,50 1,00 1,50 oo 
4 ICI} SeC) NEC UE Na 5 5 12,9 25 bo 7b 90 
d ) E v 
|| Gmax HS + + + | 0,468 0,55 0,640 0,71 0,770 0,80 1,00 
Gmax/(kg/cm!). DO OT ROC TE DAT EEE Eco) 89,007 120 co 
& | 
| Tmicrosec.) 421241 32 320 268 240 222 210 180 


PE PV PE NE PTE 


dE : 
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APPENDICE II 


Etablissement d’un champ magnétique longitudinal 
dans une barre de fer entourée ou non 
d’un tube de cuivre. 


Nous considérerons la barre cylindrique à section circulaire comme. 
indéfinie. Soit y. sa perméabilité, p sa résistivité, R son rayon. 


! A. Sans tube de cuivre. — Par raison de symétrie, les courants 
induits sont circulaires et le champ magnétique longitudinal. Hs 
satisfont à l'équation classique : 


2°H I 
() RUE NET 


dont la solution, constamment égale au champ extérieur Ho à la 
surface de la barre (r —R) et devenant partout égale à H, au bout 
d’un temps infini, est : 


(2) H=H,— Paul De Je?» 


Cy étant les racines de la fonction de Bessel J/æx) et À, valant : 


2 
PCn 
(3) = TMD 


Les coefficients À sont déterminés par les conditions initiales = 
champ nul à l’intérieur de la barre et égal à H, à l'extérieur. Eva-. 
luons : 


f'ani(o, E Jan = 02 fr (eo, R jar — Ja ; [ ri(e, + }r 
ok? + 


RS, 
A4 ra J(c) . 


Donc : 


2H; 
Cndi(Cn) ° 


A,= 


ÿ Ce qui est accessible aux mesures, c’est le flux d’induction dans la 
arre : 


D— ['uHarrdr —= rR°uH, — er Je Jul Cu ge Jdre rt 


CnJi(Cn 


(4) Db— rRuHo| à æ > éri] 


: 2 
Remarquons en passant que X1/c, — 1/4. 
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2.. Avec tube de cuivre (calcul approché) — Supposons maintenant 
la barre entourée d’un tube de cuivre coaxial indéfini, d'épaisseur e! 
faible devant son rayon moyen R’, et de résistivité p’. Ce tube, lors 
de l’établissement du champ magnétique, sera le siège de courants 
induits circulaires de densité E/p', E étant le champ électrique d’in- 
duction : 

d? 


2rRE = — GE = 


S1 on néglige les courants induits dans le fer (e"/o >= 1): 


D = R(R°? — R°)H + rR°uH 


ea dH 
(1a) H=H-rkepG+s + 
en posant : 
FyreR2 F4 ra 7 
E (FF — 1 Er (= 0,004 dans notre expérience, négligeable). 


- L’équation (ra) donne : 


(2a) H=H, — He" 

(4a) D rR'uHol 1 — e—#] 
avec : 

(3a) * = — 


_ Nous allons comparer ce décrément 1/X au décrément 1/1, du terme 
prépondérant de (3) : 
No ft LE ä — 2,88 
ar + €) > 2,88a(1 + €) 


avec : 


[e] € Flie 
== FE r (= 0,99 dans notre expérience). 
3. Avec tube de cuivre (calcul rigoureux). — Pour tenir compte 


des courants induits dans le fer, il nous faut remplacer (1a) par : 
(1) à l’intérieur du fer (r £R), 
(1) entre le fer et le cuivre (R<r<R') : 


ra dH(R, 4 R 9H 
Gb) H(r,O=H(R, D =Ho— 5 [RRÈ—R) 7 + [, uw arrdr]. 


De (1), valable pour r —R, on üre : 


NCeE PERTE 
feed {ir(é ê 


Ve dus Cr Nr LI ARS dt Al NP RAR TN ES tt LE PU UT 7 nt PP AA TNT AIO ere 74 " RL ANT ANS Fair RE Er ns SUES 
N ja CC 1, j É = s ta” ÿ 
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et l'équation (16) s'écrit : | | 54 
! oH oH 
(EN UHR. D = Ho — 5 Re — RD), +aR(T),. 


Il faut trouver une solution de (1) qui soit partout égale à Hçau 
bout d'un temps infini et satisfasse à la condition aux limites (4b). W 
Essayons : ; 


, ENUE Ne: 
(26) H=H— Yas(s, + )e 4 
: AVEC: : 
2 
je ep , 
ETuR 4 


La condition (4b) s'écrit : E 
; | , s Ë r ( | 
Ho— VA, (B,)e nt = Ho — ae DA + Jo(Bn)e nt 
he — a YA BB) ES 


D'où l'égalité qui détermine les f, : 


œ TA Jo(Bn) 
ae 2  Pndi(8n) 
ï (Es: Ba ’ 


Les racines de cette équation transcendante, pour a —0,95 et 
€ — 0,0040 sont données dans le tableau ci-dessous, ainsi que le rap=. 
port des décréments correspondants, avec et sans tube de cuivre : 


{ 
n L 2 3 LA 5 
Ên 1,301; T 5e 10,3 13,4 
Fes 2,40 5,52 8,65 11,79 14,93 
n iv 
4 


Ep 
? M 
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CONTRIBUTION À L'ÉTUDE COVARIANTE 
DU CHAMP NUCLÉAIRE : 
ANALYSE DES PROCESSUS 
DE DIFFUSION NUCLÉON-NUCLÉON 9 


Par M. CLaune MARTY 


INTRODUCTION 


L'interprétation théorique des forces nucléaires a été marquée par" 
deux dates essentielles : 1928 qui a vu la première application de la 
mécanique ondulatoire à l'étude d’un processus nucléaire (émission 
de particules à) et 1935 quand Yukawa montra que les principales 
caractéristiques des forces liées aux nucléons pouvaient s’interpréter 
à l’aide d’un champ nouveau, dit mésique. De ces recherches sortirent u 
par la suite deux sortes de théories distinctes, les unes que nous 
appellerons phénoménologiques où l’on vise à schématiser les forces 
nucléaires par des lois simples, les secondes dites théories mésiques" 
qui s'efforcent de pénétrer le mécanisme des interactions et de lier 
entre eux les grands phénomènes nucléaires. A l’heure actuelle aucun 
de ces types de formalismes n'est satisfaisant et il ne semble pas“ 
inutile de passer en revue les difficultés rencontrées afin de voir sim 
certaines d’entre elles ne peuvent être levées grâce aux progrès, 
récents faits par la théorie quantique des champs. Telie est l’origine 

de ce travail dont le but est double : d’une part, montrer que de 
nombreux raisonnements faits d'ordinaire à l’aide des théories mési-" 
ques des forces nucléaires reposent sur des hypothèses qui jouent 


(:) Thèse de Doctorat ès Sciences soutenue le rer décembre : 


ï . go devant: 
la Faculté des Sciences de l’Université de Paris. \ 
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profondément sur les résultats obtenus et, d'autre part, en utilisant 
des théories explicitement covariantes de réviser et de compléter cer- 
taines de nos connaissances sur les champs mésiques et leurs appli- 
cations aux noyaux. 

Dans la première partie de cet exposé on trouvera rassemblés les. 
principaux résultats expérimentaux relatifs aux nucléons, au système 


de deux corps ainsi qu'aux interactions nucléons-mésons et un résumé 


des différentes théories du champ nucléaire. On montrera que les 
formalismes phénoménologiques, bien que très satisfaisants pour des 


_ processus de faible énergie sont inadéquats pour rendre compte aussi 


de ce qui se passe à des énergies plus élevées. Les méthodes phéno- 
ménologiques onteu une grande importance dans l'étude des théories 
mésiques du noyau et en particulier on a toujours recherché quel type 
de loi de force pouvaient donner ces dernières. Or les champs mésoni- 
ques conduisent à des expressions des potentiels d'interaction sous 
forme d’intégrales de Fourier sans transformées simples dans l’espace 
ordinaire, sauf si l’on suppose que l’on a affaire à des nucléons de 


masse infinie. Cette hypothèse, peu satisfaisante d’un point de vue 


hysique, agit grandement sur les résultats obtenus, si bien qu'ilest 
paysiq gui g q 


. désirable de se libérer de cette approximation. Ceci peut être fait à 


l’aide des formalismes explicitement covariants de la théorie des 
champs quantiques. Dé plus, puisque les théories mésiques ne. 
donnent pas d'expression maniable pour des potentiels d'interaction, 
on comparera les prévisions théoriques aux données sur les collisions 
de nucléons à grande énergie où l’on peut employer l’approximation 
de Born et non aux états liés du deutéron. 

Parmi les diverses théories covariantes proposées, celle de Feynman 


est particulièrement commode pour le problème envisagé. Toutefois 


cet auteur n'ayant publié jusqu’à présent qu'une justification intuitive 
de son formalisme, il nous a paru utile d'établir de façon explicite les 
règles des graphes à partur d'une théorie hamiltonienne. Ce procédé 
a l'avantage supplémentaire de permettre un traitement unique des 
états liés ou de diffusion et d’éviter ainsi toutes les difficultés de la 
matrice S. ; 

” Il est ensuite possible, grâce à la méthode de Feynman d'établir 
très rapidement les sections efficaces nucléon-nucléon pour le mélange 
le plus général de champs mésiques de spin o ou 1, chargés, neutres 
ou symétriques. Les calculs étant basés sur l’approximatiou de Born, 
on donnera une méthode rapide pour juger de l'erreur que l’on peut 
faire en négligeant les corrections radiatives ; on verra en particulier 
que la méthode de Born est inapplicable au champ pseudoscalaire et 
très satisfaisante pour les mésons scalaires. Il est ensuite aisé de 
montrer qu'aucun champ simple scalaire ou de spin 1, chargé, neutre 
ou symétrique ne peut servir de base à une théorie mésique des forces 
nucléaires. Ilen est de même pour tous les mélanges de deux champs. 
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Ce sont ces conclusions qui permettent de juger l'apport des forma- 
lismes relativistes dans l’analyse du champ nucléaire ; elles diffèrent 
notablement des résultats des approximations statiques, comme on le 
verra au cours de la seconde partie de cet exposé. 


N.B.-— Afin de ne pas alourdir l'exposé des résultats classiques on 
renverra souvent à l'ouvrage de L. Rosenfeld, Nuclear forces (1948) 
indiqué par l’abréviation W. F. D'autre part nous représenterons 
les termes « neutron » et « proton » par Net P respectivement. 


PREMIÈRE PARTIE 


DONNÉES EXPÉRIMENTALES 
ET THÉORIES DES FORCES NUCLÉAIRES 


CHAPITRE PREMIER 


LES DONNÉES EXPÉRIMENTALES 


4. Choix des données expérimentales. — Les résultats bruts des 
expériences en radioactivité ou en rayonnement cosmique sont de 
valeur très inégale lorsqu'on veut vérifier la validité d’une théorie des 


MINES 


forces nucléaires. Mais s’il s’agit de propriétés fondamentales, comme 


la loi de force d'interaction entre nucléons, on peut dégager un certain 
nombre de faits « cruciaux » dont toute théorie devra rendre compte. 
Ce sont tout d’abord les propriétés des nucléons eux-mêmes en tant 
que particules fondamentales, puis celles du deutéron où en général 
du problème des deux corps en radioactivité. Il n'est pas nécessaire 
d’aller plus avant pour les besoins du présent travail bien qu’il existe 
une masse considérable de données sur les noyaux lourds. Enfin une 
théorie des forces nucléaires doit rendre compte non seulement des 
interactions de nucléons entre eux, mais encore de leur couplage avec 
d’autres particules : mésons, photons, leptons, etc... 

Nous allons rassembler dans ce chapitre les données principales 
relatives aux collisions de nucléons dont nous aurons à nous servir 


‘souvent dans la suite. mL 


2. Les collisions neutron-proton. — On possède maintenant un 
grand nombre de données sur les collisions neutron-proton, jusqu’à 
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/ . : D { 
des énergies de neutrons incidents de 300 MeV dans le système du 
laboratoire. Pour la commodité nous diviserons les résultats expéri- 
mentaux en deux froupes : énergies neutroniques inférieures ou 
supérieures à 4o MeV. 


Pour la première catégorie, nous renverrons pour un exposé 


el “ie ET 
AUCH LU 


1] 
h 
mens: 


A Référence (76). C Référence apud (3). 
Am » (77). H » (1). 

B » (78). K » (5 bts). 
B' » (79). % » (5). 


détaillé critique aux ouvrages d'ensemble (t), notamment pour la 
diffusion des neutrons thermiques (cf. fig. 1). 
Dans le second groupe de résultats (Ex > 4o MeV), on utilise des 
neutrons incidents produits par « stripping » de deutérons. Les résul- 
tats publiés jusqu’à présent se rapportent aux distributions angulaires 
fournies par des neutrons de 4o et go MeV. Dans une première série 


(‘) Par exemple MW. F., p. 107. 
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d'expériences, on envoie un faisceau de neutrons à Re angu- 
laire étroite sur une substance hydrogénée disposée en couc 
[4 # 3 LES LA 
et l’on détecte les protons diffusés à l’aide d’un télescope de trois 
compteurs en coïncidence. : + : 
Les résultats expérimentaux ont été portés sur la figure 2. Les secs 


tions efficaces totales sont : 


Q(4o MeV)= 0,170.10 cm?  Q(go MeV) —.0,076.10 -** cm?. 


œ 
4 æ] 


x10*7 


| 


| CS 
— (cm?/ste rsa) 


La) 


Les mêmes expériences ont été répétées à la chambre de Wilson : 
l’histogramme des résultats a été porté également sur la figure 2. Si 
l'on trace une courbe moyenne à l’aide de l'histogramme et de la 
distribution par compteurs, on peut lui attribuer une équation de la 
forme (3) : 


(1) dQ(8)— Ce [1 —0,14.P;(0) +0,73. P2(0)+0,08.P;,(8)+o,17.P,(0) 


où P, est le polynôme de Legendre normalisé d'ordre n. 
Il sera commode également de caractériser ces résultats par les 
rapports : 


Has dQ (1800) 


—_ aQigoe) dit facteur d'asymétrie et ALES 


dQ (os) 
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On a pris ici : 


dQ (180°) 
dQ (got) 


(1-2) A{go MeV) — EMTEC, 

Le rapport p est moins bien défini que À, puisqu'il faut extrapoler 
la courbe expérimentale, ou bien utiliser l'équation (1-2). En prenant 
cette deuxième méthode on trouve p (90 MeV) — 1,20 et par CHARS 
tion, en étant très large sur les limites d’erreur : 


(1-3) 1<p(g0 MeV) < 1,5. 


On peut donc dire avec certitude qu'il y a prédominance de la : 
diffusion vers l'arrière. 

La figure 2 donne aussi les résultats expérimentaux pour 
&x —= {40 MeV, mais les conclusions qu'on peut en tirer sont moins 
neties que ci-dessus. Analytiquement la section efficace élémentaire 
de choc, supposée symétrique, par rapport à la valeur 0 — 9oc est (3): 


(1-4) dQ(8) = Ce [1 + 0,26. P:(8) + 0,02. P,(0)]. 
Méthode Q(GEx) x 10° cm? Références 
protons de recul, 0,17 Æ 0,01 1} 
compteurs 
neutrons diffusés par 0,202 + 0,007 d'après (3) 
12C{(n, 2n)"C 
» 0,217 (4) 
protons de recul, 0,09 + 0,01 (6) 
chambre de Wilson 
protons de recul, 0,08 + 0,01 (1) 
compteurs 
fission Bi 0,073 + 0,002 d’après (3) 
protons de recul, 0,047 Æ 0,001 (51) 
compteurs 
260 protons de recul, 0,027 +? (4) 
compteurs 


| 280 do 0,08 (6) 
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On en déduit : A(4o MeV)= 1,7, p(4o MeV) — 1. 

A titre de comparaison, rappelons qu'aux basses énergies de l’ordre 
de re MeV, on a A—p—1. Pour des énergies plus élevées, on ne 
dispose à l’heure présente que de résultats fragmentaires (4). 

A partir de mesures d'atténuation des faisceaux neutroniques 
utilisés, il est possible de remonter aux sections efficaces totales. Les 
divers résultats peuvent être rassemblés comme dans le tableau p.835: 

On trouvera sur la figure 2, les différentes déterminations des sec- 
tions efficaces totales Q(6x) dans l'intervalle 1 << 8,<< 300 MeV. HI 

est fort intéressant de noter qu’à la 
2 LD (omt/Stérad précision des données ci-dessus, on 

peut mettre la variation de Q en 
fonction de &, sous la forme : 


8Mey (7 


Ro (1-5) Q—0Q0/6x Ex > 10 MeV 


ss —24 2 À 
um avec QAR 8.10 cm”, &x étant, 
294 MeV 


| ‘meyvsr  rappelons-le, l'énergie cinétique 


du neutron incident dans le réfé- 
rentiel du /aboratoire. 


1072 


340 Mey “8 


3. Les collisions proton-proton. 
— Si dQ(0) est la section efficace 
différentielle de diffusion sous un. 
angle 8, on pourra exprimer les 
résultats expérimentaux, lorsqu'on 
ne fait que des mesures relatives, 
à l’aide du rapport : 


(8) dQ(8)/dQ (45°) 


ou mieux en comparant dQ(8) à la 
section efficace coulombienne pure, 
dQ, qui existerait seule si les 
Fig. forces nucléaires n’intervenaient 
pas. Ce dernier rapport dQ/dQ, est 

particulièrement ‘significatif lors- 

qu'il s’agit de chocs de protons de faible énergie où les interactions 
électromagnétiques tiennent une grande place. 
À ütre d'exemple on trouvera sur la figure 3 quelques résultats 
relatifs aux énergies 8,15 (7), 32 (4) MeV. Pour de très grandes éner- 
gies on ne dispose que de renseignements préliminaires (4) (4b) dans 
l'intervalle angulaire 40°-90° à 6, — 340 MeV. La courbe entre /5° et 


90° par exemple, en contraste avec ce qui se passe pour les chocs NP, 
est très ( plate », 


10 4 
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Aucune de ces expériences ne permét d'avoir la section efficace 
totale PP. 


4. Interaction entre les nucléons et d’autres particules. — Les 
nucléons ne réagissent pas seulement les uns sur les autres, mais 
aussi avec des particules de nature différente comme électrons, 
mésons, etc., et par des forces spécifiques. 

Nous mentionnerons ces faits surtout pour mémoire, car nous 
n'aurons à faire appel à eux que de façon qualitative par la suite. La 
première interaction de ce genre qui ait été connue est la radioacti- 
vité Ê et son corollaire les captures électroniques. Il s’agit, on le sait, 
pour les noyaux de la possibilité d'émettre des positons et des néga- 
tons et de capturer des électrons liés aux édifices atomiques (8). 

Plus intéressante pour nous est l'émission des mésons lourds par 
les noyaux. Ainsi en irradiant par des rayons & de 380 MeV des cibles 
de carbone (9) on a pu produire des particules qui ont toutes les 
caractéristiques des mésons x de Powell (10). Ces corpuscules, créés 
avec des énergies cinétiques faibles, sont rapidement freinés par pas- 
sage dans la matière, en l'occurrence la gélatine des plaques photo- 
graphiques. En fin de parcours, les mésons négatifs sont capturés 
par les noyaux et forment des étoiles indiquant un fort couplage 
méson r--nucléon. Les particules positives, en raison de la répulsion 
coulombienne, ne donnent pas de réactions nucléaires mais se 
désintègrent en un nouveau type de méson appelé ordinairement y. 
et que l’on a tout lieu d'identifier avec les corpuscules de masse 200 
du rayonnement cosmique. 

On ne dispose encore que de peu de données précises sur les 
mésons 7, la plupart du temps sous forme de brèves communications 
dont il est impossible de discuter la précision. Ainsi la masse a été 
mesurée par déviation des particules dans le champ magnétique du 
cyclotron; en supposant que la charge des mésons + est égale en 
valeur absolue à e charge de l’électron on trouve (11, 12) : 


Masse du méson positif: m,,—286+ 6 (unité : masse 
» » négatif: m,_—285 L10 de l’électron) 


Des valeurs plus récentes (13) donnent : m,—276 +6. 

Ces valeurs de m. et l'adoption de la charge e pour le méson sont 
‘compatibles avec les déterminations du « scattering » ou déviation 
autour de la trajectoire moyenne que l’on observe dans les plaques 
de photo (11). : 
* La vie moyenne des mésons + se mesure en comparant dans le vide 
l'intensité de faisceaux mésiques ayant effectué un, trois ou cinq 
demi-tours dans le champ magnétique du cyclotron. En raison de 
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leur vie moyenne {, le nombre de ces particules décroit avec la dis- 
tance parcourue et conduit aux valeurs : 


CLEA ADS (14) 
Lt) eo 107 SC) 


la différence entre ces deux valeurs n'étant pas significative. | 

Comme on n’a jamais vu dans les plaques de photos que des désin= | 
tégrations rt—>u+t (et jamais rt—>et par exemple) et que les. 
mésons + forment un groupe monocinétique on a tout lieu de croire, 
que le seul phénomène responsable de la désintégration x — y est la 
transition : 


++ + 
der à ue + b-0 


ou décomposition du méson lourd r+ en un méson habituel + et un” 
corpuscule neutre non visible d'ordinaire dans les conditions où l’on 
opère. 
On n'a pratiquement aucun renseignement sur le méson neutre. 
Une première étude indirecte a été faite en analysant les photons qui 
accompagnent les collisions proton-nucléon (16). La distribution. 
angulaire de la radiation électromagnétique est en accord assez bon 
avec l'hypothèse d’un méson x neutre de désintégrant en deux pho= 
tons. D'autre part, on peut envisager les réactions nucléaires sui 
vantes résultant de la capture de mésons x-— par des protons : 


r+P=N+y 
(TO +P=N+ Tr 
/ To—>Y + Y +... 


Chacune de ces réactions conduit à des photons, mais tandis que. 
ceux-ci ont une énergie de 130 MeV dans le premier cas, elle est net-. 
tement inférieure dans le second. Des résultats préliminaires (17). 
indiquent que la première réaction est peu importante vis-à-vis de la! 
seconde, avec émission de deux photons (18). 0 

Le méson y (11, 19, 20) est faiblement lié avec la matière nucléaire. 
ainsi qu'en témoignent les expériences maintenant classiques, de 
Piccion: et de ses collaborateurs (20), confirmées par Nereson (24), 
sur l'absorption de ces particules par des écrans de substances 
diverses. À 

Enfin pour terminer ce bref rappel sur le domaine des mésons, 
citons l'existence très probable d’une particule dite méson +, de masse’ 
de l’ordre de 1 000, signalée pour la première fois par Leprince-Rin- 
guet (25). Cette particule serait très instable LERSEE ANNRES s. et. 
très rare (26, 27). 
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CHAPITRE II 


THÉORIES PHÉNOMÉNOLOGIQUES DES FORCES NUCLÉAIRES 


9. Introduction. — Nous entendons par théories phénoménologi- 
ques des forces nucléaires les théories où l’on cherche à rendre 
compte des propriétés des noyaux et des processus de la radioactivité 
en général sans faire appel à un mécanisme détailié des phénomènes 
d'interaction. Naturellement, on ne peut alors grouper dans un cadre 
général les trois grands types de résultats rappelés au chapitre pre- 
mier, à savoir : propriétés des nucléons, du système de deux corps et 
interactions nucléons-mésons., On verra néanmoins que les théories 
phénoménologiques ont permis de mettre en évidence certains faits 
importants dont nous aurons à discuter la portée et c’est à ce titre 
que nous allons résumer les caractéristiques principales de celles-ci 
en nous référant au système de deux corps. 

Le programme d’étude peut être résumé ainsi : on cherchera tout 
d’abord à raisonner de façon très générale sur les caractères de l’in- 
teraction entre deux nucléons, ceci à l’aide de considérations d’inva- 
riance. Ensuite on fera des hypothèses particulières pour voir quelles 
sont les lois de force acceptables et l’on discutera dans quelle mesure 
les propriétés des interactions nucléaires dépendent de ces hypo- 
thèses. 

La plupart des problèmes traités dans la littérature se bornent à 
des approximations non relativistes où l'on admet que le deutéron 
obéit à une équation de Schrüdinger. Toutefois comme les données 
expérimentales s'étendent de plus en plus au domaine des grandes 
énergies, il est intéressant de postuler dès le départ une équation de 
Dirac pour décrire le mouvement de chaque nucléon ; par un procédé 
de réduction convenable on retrouvera à l’approximation quasi-sta- 
tique, l’équation de Schrüdinger habituelle. 


6. Fonctions propres du deutéron. — Pour résoudre le problème 
des deux corps, il convient de chercher les énergies et fonctions pro- 
pres de l’équation : 

(1) (2) AC ui) 


(i-1) (Epic) — (ie) lp + (60 + pa)M + VW EU 


FA LA “ 
où p est le moment d’un des nucléons, dans le système du centre de 
gravité, V le potentiel d’interaction, E l'énergie totale du deutéron, 
(OT) Li : ë GO lé 
ps, 03, 6 sont les matrices habituelles de Dirac pour le 1ème nucléon. 
Nous admettons que protons et neutrons ont la même masse M. La 


fonction d'onde Y est obtenue par fusion des fonctions d'onde de 
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chacun des nucléons ; elle a seize composantes. En se basant sur des 
considérations d’invariance, Kemmer (28) a pu classer les diverses, 
fonctions W en systèmes bien définis. Nous emploierons ici la 
méthode approchée donnée par L. Rosenfeld (*). 

A l’approximation de Pauli, on peut écrire la fonction W du sys= 
tème sous la forme d’un produit de trois quantités, la première (:} 
relative au spin isotopique, la seconde (5) se rapportant au spin or 
naire et la dernière Y(x) aux variables d’espace : W—(r).(5).4{x): 
Naturellement le nucléon obéissant à la statistique de Fermi-Dirac, 
Y doit être antisymétrique vis-à-vis des permutations des variables 
des deux nucléons. Il est facile de trouver les valeurs propres de 
l'opérateur de spin total, ou plus exactement de sa projection sur un 
axe. Elles appartiennent aux deux valeurs propres o et 1 de l’opéra- 

(+) | 

teur | 5 + 6 // 2, cette dernière étant dégénérée d'ordre trois. Nous 
écrirons alors les fonctions propres (6) sous la forme : 


(I-2) état singulet (6) état triplet *(o)o, (1, 5): 
où les indices supérieur et inférieur indiquent respectivement la. 
CC 

DEL ED. # », TA Ed sr . 
dégénérescence de l’état et la valeur de \ o« + 5 // 2 pour l’état consi- 
déré. 
L4 Y 4 Le Re 

Le passage des coordonnées cartésiennes æ aux coordonnées» 
polaires r, 8, ÿ facilite l’expression de l’invariance de W par rapport 
au groupe des rotations et retournements de l’espace ordinaire. 


Ecrivant : d(xæ)—Z{(#, w)f{r), la fonction d’onde totale: du système 
devient: 


(HI-8) P—(GXo)Z(, pf(r). 
0) (2) > 
> > —+ 
Le moment total du système J— zx À p + Et e 2 permet de 
réduire le produit (5)Z suivant les fonctions propres des opérateurs J? 
et J, (projection de J sur un axe 2). On trouve des fonctions d’ende, 
combinaisons linéaires de fonctions SZ!” schématisées ainsi : 


1 : état singulet 


$ valeur du moment orbital 
- 3: état triplet Aie < valeur de la projection du moment total 


1 <—— valeur du moment total 


Puisque les matrices p et + précédemment introduites sont formel- 
lement identiques aux matrices 6 de Pauli, on peut répéter les rai- 
sonnements qui conduisent à (II-2). On trouve les valeurs propres o 


associées à t(p), ou ‘(rh et 1 ave À ï ; 3 
(e) (to c pour fonctions d'ondes (pures (T)aro 


GC) M. EF, p. 53. 


ÉTUDE COVARIANTE DU CHAMP NUCLÉAIRE Shi 
| 
Les fonctions d'onde (+) caractérisent l’état de charge des nucléons 
lu système de deux corps. 


Fonction d'onde. {To Te #{(t Jo 3x} 


Systèmes NP 19 NP NN 


Dans le cas d’un potentiel V nul ou statique, les grandeurs (p) per- 
nettent le classement des fonctions d'ondes de l’ensemble de deux 
iucléons suivant la vitesse relative de ceux-ci : 


14) fr) = fo + fo + fe 


ù mr) Es est le terme indépendant des vitesses. 
Fo = {p)0° fo + (e)o' fo est le terme en p/M. 
Wse="{p}=5724 est le terme en p°/M°. 


f, est dite grande composante, f, et f;: étant les petites compo- 
antes. On vérifie alors sans peine que la grande composante obéit à 
ine équation de Schrôdinger, celle-là même qu’on aurait postulé si 
in avait traité le problème de deux corps de façon non relativiste. 

Dans toutes les questions ne mettant en jeu que des nucléons de 
ñtesse modérée, on se bornera à étudier des fonctions d'ondes W de 
a forme : 


r7(L'\m SRir) 
1-5) Fo = Z2"E, +) — 
d’ 
lont la partie radiale R vérifie l'équation de Schrüdinger : 
16) —" [cr en] + Vers Ru 
l' 


ù V,r est l'élément de matrice relatif à unc transition /— l' et &, 
’énergie de /zaison (au sens général de ce mot) pour le système de 
leux corps dans l’état /. 


\ ; > > — 

- La valeur / du moment orbital L=— x \ p permet de classer les 
tats suivant leur parité (— 1). On a, suivant les valeurs du moment 
otal J et avec les notations spectroscopiques usuelles : É 


J Etats pairs Etats impairs 
0 Po 

I 351 + Di SPA 

2 SD: 3P2 HF 
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L'antisymétrie de la fonction d’onde totale W,, de (I1-5) permet enfin 
de préciser les fonctions (+) acceptables. 


7. Classification des potentiels d'interaction. — On peut prouver 
sans peine que l'opérateur d’interaction statique V peut se mettre 
sous la forme ({) : 

Ù 248 AUVAE 
(1-7) EAU 

Ag. 
où l_et I sont respectivement des invariants vis-à-vis des déplacements 


autour de l’axe +; de l’espace des spins isotopiques et des rotations et 
retournements de l’espace ordinaire, + use loi de force caractérisée 


par sa portée a;,,. Les A% sont des constantes (appelées aussi inten=. 
sités) caractéristiques du potentiel. 
Les seules combinaisons acceptables pour le produit 18 sont 


données ci-dessous avec le nom du couplage correspondant, Al repré= 
sentant l’opérateur A appliqué au sème nucléon : 


I Mr L Couplage 
{4} (2) (1) (2) (1) @) (1) (2) (1) (2) d 
1 1, TT, Titi + Tao : DITES ce potentiels 
“ATOS 4 ; n | 
4 AR &,) Wal pen. (statiques. 
()(2 (U)(2 combiner o GT so | soriel 
Ts31+ 17; DA Ts REY - 
: avec (1) (2) ne L* SA 
—+ — spin- 
(+2) (2 AS) orbite 
ï 6 ;. 
t) 2) 4 à à vtentiels 
} \ T3 1— 17% (1) (2 PRES spin- P ES 
à (1) (2) (ride = A 5) orbite { JYn4m 
x T3 T3 combiner © À ques. 
«(2 s +] (2 de 
L 2h avec ( S /\s z Nb) 


. Grâce à ce tableau nous pourrons classer les différents travaux 
faits sur Le problème des deux corps de la façon suivante, où l’ordre 


7 bistorique et la complexité croissante vont souvent de 


A) potentiel statique, central ; 
B) potentiel statique, central + tensoriel : 
C) potentiels dynamiques. 


() NV. F., 53 et 314. 


pair : 


| 
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Nous allons passer en revue les renseignements que l’on peut tirer 
4 pa Là 
de ces différentes études. 


8. Potentiel central. — C’est de loin le cas le plus simple. L'équa- 
tion (II-6) devient alors : 


d? 
Qu) — [Re] LovcR ce pr 


(H1-8) permet d'analyser en premier lieu les processus de collision NP 
et PP aux faibles énergies (en tenant compte du éhamp de Coulomb 
dans le cas PP). Le fait remarquable est que l’on peut interpréter des 
sections efficaces expérimentales à l’aide d’une seule loi de force », 
quel que soit le caractère de charge des nucléons et, dans une large 
mesure, la forme analytique de la fonction + (!). 

C'est cette propriété qu’on appelle indépendance des forces 
nucléaires par rapport au caractère de charge des nucléons. Traduit 
en langage des spins isotopiques ceci revient à exclure des quan- 
tités L_ du $ 7, les opérateurs non invariants par rapport à l’ensemble 


des rotations de l’espace des spins isotopiques. Les seules grandeurs I. 
qui restent à notre disposition sont : 


(4) (2 (1) (2) 
I 1 et UT. 


Passant au domaine des chocs à grande vitesse, on déterminera les 
sections efficaces de collision dQ(8), à partir des paramètres des basses 
énergies : on ne peut en aucun cas rendre compte, par exemple, des 
dQ (x80°) 
dQ (90°) | 
action centrale statique ne suffit pas à elle seule à lier les phénomènes 
des hautes et basses énergies. Rien que de ce point de vue il est 
nécessaire d'introduire d’autres types de potentiels. 

On arrive à la même conclusion si l’on cherche à l’aide de diverses 
lois de forces les propriétés de l’état fondamental du deutéron. En 
ajustant les deux paramètres disponibles a;, et AÂE il est toujours 
possible dans ce cas de retrouver l’énergie de liaison de 2,230 MeV. 
Mais le moment quadrupolaire est nul dans le cas de forces centrales, 
qui ne mélangent pas les diverses fonctions d’onde 5 P, D..:La super- 
position des fonctions d’onde S et D ne peut se faire que par l'inter- 
médiaire d'un potentiel non central, par exemple tensoriel (qui est 


valeurs À — Fr k (cf. $ 2) données par l’expérience (?). L’inter- 


) (1) A. F., 158. 
 () M. F., 452, 
Ann. de Phys., 122 Série, t. 6 (Septembre-Octobre 1951). 54 
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statique) ou spin-orbite (qui est dynamique). En fait ce second 
opérateur commute avec le moment orbital total et ne convient pas. 


9. Potentiels central et tensoriel. — On doit à Rarita et Schwin= 
ger (30, 31) une étude détaillée des états du problème des deux corps: 
à l’aide d’un potentiel du type [_(co + © 5 6 + c20Xt?)o(r/a) où & est 
représenté par un trou de potentiel. Il est possible alors de rendre 
compte : è 

— de l’énergie de l’état lié du deutéron (dû surtout à la partie nom 
centrale du potentiel) ; 

— du moment quadrupolaire du deutéron ; 

— des sections efficaces de collision NP et PP aux basses énergies. 
En particulier, on peut aussi dans ce cas conclure à l'indépendance 
des forces nucléaires par rapport à la charge. L'opérateur @? ne 
donnant qu’une contribution faible aux états ‘S, les conclusions du 
paragraphe précédent relatives aux opérateurs I, acceptables restent 
valides. 

À nouveau, utilisant les paramètres déterminés aux basses éner- 
gies on cherchera à rendre compte des collisions nucléon-nucléon à 
grande énergie. Ce problème a êté traité par Ashkin et Wu (32), 
résolvant l’équation (11-6) soit à l’approximation de Born, soit par 
une méthode exacte et utilisant les valeurs des paramètres données 
par Rarita et 'Schwinger. N’envisageant que la section efficace totale” 
- des diffusions NP à 100 MeV, on trouve par le calcul exact et avec une 

1) 
théoriesymétrique (c’est-à-dire 1 ea valeur Qxr—0;13.10-°* cm? 
Le résultat expérimental à 90 MeV est (0,09 + o,o1).10—?* cm? ets 
d’après la courbe Qxr(Ex) de la figure 1, un peu plus petit à 100 MeV. 
La valeur théorique, et c’est là un fait général pour les théories 
symétriques, est nettèment au-dessus de là valeur expérimentale. 
(4) (2) 


Dans le cas de théories neutres, c’est-à-dire LL — i 1, le désaccord est 


accentué. 


Tout récemment, Christian et Hart (3) ont repris le problème du 
deutéron dans son ensemble, à l’aide de méthodes d'approximation 
appropriées aux divers cas considérés : énergie de liaison de l’état 58, 
collisions, etc... Toutefois, pour le calcul des processus de choc, ces: 
deux auteurs posent a priori que les distributions angulaires à 
90 MeV sont symétriques dans le Système du centre de gravité, par 
rapport à Ü— go°. Ceci, comme nous l’avons vu au $ 2, n’est certaine- 
ment pas exact. Ce seul fait conduirait à notre avis à invalider 
nombre de conclusions de Christian et Hart puisqu'il implique que 
le potentiel d'interaction est nul pour les configurations impaires. On 
pourrait y ajouter la prise en considération des forces tensorielles 


L 
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au moyen d'un potentiel central « équivalent », procédé dont la légi- 
timité est mal définie (‘). Au total ces auteurs montrent aussi qu’on 
ne peut relier de façon simple les processus aux grandes et petites 
énergies. | 

On objectera qu'à 100 MeV, il n’est plus tout à fait justifié de 
traiter le problème des deux corps à l’approximation quasi statique, 
c'est-à-dire en négligeant les effets dus aux vitesses et que l’on peut 
espérer, grâce à ceux-ci, réduire les désaccords précédents. C’est ce 
que nous allons examiner. 


10. Corrections dues aux vitesses. — L'idée essentielle qui ressort 
de ce qui vient d’être exposé est que les corrections dues aux vitesses 
doivent s’introduire sans modifier de façon notable les résultats aux 
basses énergies qui, dans l’ensemble, sont satisfaisants, 

Une première méthode revient à introduire dans le potentiel d’inter- 


- La Q > 14 
action des termes dépendant du moment relatif p des nucléons. Le 


seul opérateur linéaire en p dont nous puissions disposer est le 
NAGER 
couplage spin-orbite : (so + 6)(æ A p). 

Toutefois comme nous l’avons déjà signalé cet opérateur s’annule 

pour tous les états singulets et pour les états ?S (?). IL ne fournit 
donc aucune correction aux diffusions ‘S. 
_ Ceci oblige alors à considérer des potentiels quadratiques 
en p. Mais alors il n’est plus légitime d'utiliser l'équation de 
Schrüdinger (I1-6) qui n’est qu’un cas limite de l'équation plus 
complète (1-1). En d’autres termes, à côté de l'introduction de 
potentiel dépendant des vitesses, il devient nécessaire de regarder 
également les modifications à apporter aux fonctions d’onde au 
moyen des petites composantes. Cette étude doit être menée avec pru- 
lence car le passage de (Il-1) à (11-6) peut donner naissance à des 
difficultés sur lesquelles nous reviendrons à propos des théories 
mésiques. On peut dire, en gros, que celles-ci sont d’une part la 
‘éapparition de pôles en r? ou r—#* pour le deutéron, et d’autre part 
e mélange des soi-disant grandes et petites composantes. 


41. Conclusion. — Il résulte de tout ce qui précède que les théories 
Dhénoménologiques peuvent être regardées comme une méthode 
l’analyse tout à fait acceptable dans le domaine des basses énergies, 
Aussi bien pour les états liés du deutéron que pour les processus de 
ollision. Elles montrent nettement la nécessité de potentiels non cen- 


(:) Voir sur ces points : L. Rosenrezn. Colloque sur les particules fonda- 
nentales el les noyau.r, Paris, 1950. 
(2) M. F., 333. 
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traux et permettent de dégager l'hypothèse de l'indépendance des 


ne 1 1 ! 
forces nucléaires par rapport à la charge des nucléons. Le es 
entre expérience et théorie commence aux grandes énergies, Sem lant 
indiquer l’existence de forces dépendant des vitesses dans ce domaine. 


Toutefois nous savons qu'’au-dessus de 200 MeV des phénomènes de” 


collisions inélastiques avec création de mésons ont lieu, et il est fort 
désirable de traiter sur un pied d'égalité ces processus et les chocs 


élastiques, ce qui ne peut être fait simplement par les théories phéno- 


ménologiques. Au contraire cette unification est en principe possible 
par l’application des méthodes quantiques des champs. Ce second 
point de vue a été mis en relief par Yukawa dès 1935 et au cours du 
prochain chapitre nous nous attacherons à faire une analyse des diffé- 


rents champs mésiques proposés. 


CHAPITRE II 


THÉORIES MÉSIQUES DES FORCES NUCLÉAIRES 


42. Les différents types de champs mésiques. — En opposition avec 
ce qui vient d’être dit au chapitre II, nous admetirons maintenant 


que les nucléons ne réagissent pas directement les uns sur les autres; 


mais sont les sources de champs dont la nature est à préciser. Physi= 


quement parlant ce point de vue, lorsqu'on applique les méthodes deu 


la deuxième quantification, rattache les interactions à des échanges 


virtuels de corpuscules et permet de calculer la loi de force entre 


nucléons. Par exemple le champ ® postulé par Yukawa en 1935 obéis- 
sant à l'équation : 


(D + m')b=s (s caractéristique des points sources) 


a des corpuscules associés de masse m et donne un potentiel d'inter- 


— mr 

. à une distance r du point source. On retrouve ainsi des 
propriétés essentielles des forces nucléaires : portée limitée (ici mt) 
et possibilité de création de nouvelles particules pour des réactions à 
énergie suffisamment élevée (ici supérieure à m). Enfin grâce aux 
champs quantiques on peut expliquer les anomalies magnétiques et 
les différences de masse des neutrons et protons. Toutefois il ne 


action 


ERA : “ ; dû : Sal 
s'agit là pour le moment que de solutions de principe, la théorie des 
champs conduisant à de sérieuses difficultés dans ce domaine. Il n'en 
reste pas moins qu'une théorie du champ est à l'heure actuelle le 


meilleur moyen d'unifier entre eux les différents phénomènes de la 
physique nucléaire. 


RL 
C’est en se basant surtout sur le deutéron que l’on a étudié jusqu'ici 


les diverses théories mésiques et cherché à faire un choix parmi 
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elles. Mais depuis l’apparition d’accélérateurs à grande puissance, 
susceptibles de créer des mésons, il devient possible d'analyser direc- 
tement les propriétés de ces corpuscules et leurs interactions avec les 
noyaux. Dans ce chapitre on examine systématiquement les diffé- 
rentes théories mésiques proposées en cherchant à traiter sur un pied 
d'égalité les processus dus aux grandes et petites énergies. 

On sait que dans toute théorie des champs, l'interaction entre deux 
points sources se fait par émission et absorption virtuelles de corpus- 
cules, avec des lois de conservation pour la quantité de mouvement 
ou le moment angulaire total et la charge électrique. Dans le cas des 
particules à spin 1/2 comme les nucléons, on envisage l'échange : : 


— soit d’un ou d’un nombre quelconque de mésons à spin entier. 


(o ou 1 dans la pratique) ; 

— soit de deux ou plus généralement d’un nombre pair de mésons 
à spin demi-enter (spin 1/2 dans la pratique). 

D’eutre part, l'existence de mésons positifs, négatifs ou neutres 
conduit à traiter de façon unique tous ces types de particules. Enfin 
le postulat de l'indépendance des forces nucléaires par rapport à la 
charge restreint le choix des théories mésiques à spin entier aux 
‘champs soit neutres, soit symétriques selon le sens donné par Kem- 
mer (33) à ce mot. Dans le cas des théories par paires, on peut uti- 
liser indifféremment des champs neutres, chargés ou des combinai- 
sons arbitraires des précédents. Au total les différentes théories 
| mésiques utilisées peuvent se classer ainsi : 

— champ de bosons à spin o ou 1, neutres ou symétriques, 

— théories par paires (fermions où bosons). 


43. Champs mésiques à spin 0 ou 1. — Kemmer (34) a montré qu'il 
‘existe quatre types de champs mésiques simples de type scalaire, 
pseudoscalaire pour le méson de spin zéro, vectoriel ou pseudovecto- 
riel pour le méson de spin un. Les premiers vérifient des équations 
d’onde du type ([ + n°) —o où ® est un scalaire ou un pseudo- 
scalaire et les seconds ([] + mm), = 0 où , est un quadrivecteur 
ou un pseudoquadrivecteur. | 

Les interactions avec les nucléons s'expriment analytiquement par 
des invariants (vis-à-vis des déplacements du groupe de Lorentz) de 
la forme : fYab.® ou f.pa,p.æ, dits uPiRes «en f'» ne faisant 
pas intervenir les dérivés des champs mésiques, Ou : 


0%, 29 
THE 7 NS NE EE 
JV ut ay A VÉLRNE 2 ee ct) 
dits couplages « en g » contenant les dérivées premières des ® ou D. 
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sant le mouvement des nucléons. 
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Le procédé le plus simple pour tenir compte automatiquement des 
interactions est de partir d'un lagrangien et d'en déduire par un 
principe variationnel les équations du mouvement ou l’hamiltonien 
correspondant. Etant donnée une densité lagrangienne L fonction des 


variables dynamiques Ÿ, Ÿ, D, qe et de leurs dérivées premières, on 
trouve.que l’hamiltonien est décomposable eu plusieurs termes : 


(HI-1) H —=#@X + Hy + Hi + BB = Ho + H; + H 


où Hy et H, sont respectivement les hamiltoniens des nucléons et 
mésons libres, tandis que H, représente une interaction entre 
nucléons et mésons linéaire en f ou g et H: un terme de couplage 
de contact quadratique en fou g. Cette dernière interaction est sou= 
vent de la forme (Lad)? où a est une des matrices que l’on rencontre 
dans la théorie de Dirac. | 
A l’aide des champs précédents on peut étudier les interactions 
entre deux nucléons en employant une méthode de perturbation et 
en supposant que les particules nucléaires ont une masse infinie (ee 
qui correspond à un problème statique). Dans ces conditions om 


montre que les potentiels d'interaction V entre neutrons et protons 
s’écrivent (34) : 


champ scalaire Vs=— 7 fe ""/r 


: Æ RES D : ue 1 
»  pseudoscalaire V;s— + if (x grad)(6P grad)e"*/r. 


m Ras . 


(LI-2) » vectoriel Vr=+ F2 + g'ox.cr 
- Us 
— (5x grad) (5, grad)] ere 


3 m TS = L 
»  pseudovectoriel V,y—— fe {Fox grad) (6p grad) 
>> is 

ON 


2 ;ja ? : 
+ gone — (ox grad) (ce grad)] (.e""/re 


où m est la masse du méson correspondant au champ considéré: 


A , AU: > =» ; 
couplé aux nucléons par les coefficients f ou g, 5x et > sont respec- 


tivement les matrices de spin du neutron et du proton séparés par 
une distance r. Dans ce calcul, on a négligé certains termes de 
Ô(r), notamment les interactions staliques de contact dues à 
1 
2 (9. 


We , - 
À l’aide des potentiels ci-dessus et sans se soucier des pôles en 1/r3 


1 [TI \ « ù 
a ) Môller et Rosenfeld (35) ramènent toujours ces derniers potentiels 
singuliers à des interactions de contact non statiques par adjonction d’in- 


variants appropriés dans le lagrangien. J1 Y a cependant d’autres cou- 
plages directs provenant de (4 ne tre 0 (er) 
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: 


de Ex grad) A grad) excluant tout état stationnaire, on cherche à 
rendre compte des positions relatives des niveaux ?S et !S du deutéron 
et des signes des énergies qui leur correspondent. Seule une théorie 
vectorielle symétrique donne un résultat acceptable. En fait ce calcul 
en raison des termes grad revient à faire une coupure à une distance 
de l’ordre de m1. Bethe (36) examinant plus en détail les interactions 
dues aux différents types de champs vectoriels a mis en évidence que 
le rayon de coupure ne dépendait pratiquement pas de la façon dont 
le cut-off est effectué, mais en revanche est très sensible au mélange 
de mésons chargés et neutres que l’on envisage (ceci en se limitant à 
des corpuscules uniques de masse mn). Avec la théorie symétrique de 
Kemmer le rayon de coupure est nettement supérieur à la portée m1 
des forces nucléaires. Seul un champ neutre conduit à une distance 
de cut-off acceptable et donne aussi un ordre de grandeur correct 
pour le moment quadrupolaire du deutéron. 

L'emploi d’un seul champ donne donc des conclusions peu satis- 
faisantes. En ce qui concerne la méthode, l'introduction d’une cou- 
pure, légitime dans les théories phénoménologiques est ici très arbi- 
raire, et ne correspond à rien de physique. Vis-à-vis des faits, il 
devient nécessaire ou bien de postuler d’autres champs chargés ne 
sontribuant pas aux forces nucléaires pour expliquer l'existence de 
mésons positifs et négatifs ou encore d'admettre que les échanges 
virtuels se font par échange de paires de particules de signes diffé- 
rents (cf. $ 16). Dans le but de tourner ces difficultés, Müller et 
Rosenfeld (35) proposèrent d’associer deux types de champs. Le 
potentiel d'interaction entre un neutron et un proton devient : 


FLE — — 
HI-3) VE [a + b{onsi) + AUS grad) (5 grad)]e-”"/r 


si l’on admet que les mésons associés aux champs ont tous la même 
masse mn. Avec cette hypothèse on peut annuler le coefficient c uni- 
quement à l’aide d’une combinaison de champs pseudoscalaire et 
vectoriel, et ajuster ensuite les coefficients restants de façon à rendre 
-ompte des énergies de liaison des niveaux 3S et !S du déutéron. Le 
potentiel V étant du type « central » il n'existe pas de moment qua- 
lrupolaire à l’approximation statique. Müller et Rosenfeld pensaient 
que l'existence de ce dernier pouvait s'expliquer par des effets dyna- 
niques jouant comme termes correctifs. En fait, il n est pas néces- 
aire que les mésons pseudoscalaires et vectoriels aient la même 
nasse ; avec des particules de masses différentes on peut encore sup- 
>rimer les pôles en r-*? et introduire un couplage non central qui 
our une masse du méson pseudoscalaire supérieure à celle du méson 
‘ectoriel donne un signe correct au moment quadrupolaire du deu- 
éron. Mais on ne peut retrouver l’ordre de grandeur de ce moment. 
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Nous avons déjà signalé à propos des théories phénoménologiques 
($ ro) que les corrections relativistes dans l'étude du deutéron posaient 
un problème délicat en général. Dans le cas de la théorie symétrique” 
mixte de Müller et Rosenfeld, il a pu être établi (37) que les sois 
disant petites composantes étaient en réalité du même ordre üe gran 
deur que les grandes et qu'en outre les pôles en 1/r° se réintroduis 
saient sans que le mélange particulier choisi permette de les éliminer» 
Un « cut-off » reste donc inévitable. 


14. Les approximations faites dans les théories mésiques usuelles 
— Cet échec de la théorie symétrique mixte pour éviter les coupures 
nous incite à revoir de plus près des approximations faites d'ordinaire 
dans les théories mésiques à spin zéro ou un. Le. 

Lorsque nous partons de champs couplés aux nucléons, nous obte= 
nons des équations de mouvement exactes du point de vue relativiste 
et où figure un opérateur d'interaction V qui est le premier terme. 
d’une série de puissances des paramètres de couplage. L'expression 
de V est en général donnée dans l’espace des moments et elle se sim= 
plifie lorsqu'on fait tendre la masse M des nucléons vers l'infini. 
Lorsque ce passage à la limite est achevé, il est logique de remplacer 
l'équation de Dirac exacte du deutéron par l’approximation de Schrô- 
dinger. Ceci n'est possible que si le potentiel V ne contient pas expli- 
citement l'opérateur p ou p?, car alors la décomposition en grandes. 
ou petites composantes n'est jamais réalisable. 

La question de savoir s’il est permis ou non de faire tendre M vers. 
l'infini est dépourvue de tout sens physique. La raison d'un tel pas- 
sage à la limite apparaît lorsqu'on calcule l'interaction entre deux 
nucléons par une méthode de perturbation. L'élément de matrice 
qu'on obtient dans ces conditions est de la forme : 


Il she 
(TEA) Mir 2 MR HES ESS) 
P P—k 


où E>—\/N7 + p? est l'énergie totale du nucléon de moment P. 


Lorsque M , la parenthèse du dénominateur est nulle et V prend. 
la forme : 


! 


Vtr) O®) > Ms) pl “ fl 


r 


Cette approximation à encore une autre particularité. Elle dépend 
de l’ordre dans lequel on effectue la transition M — 


ment des grandes et petites composantes. Nous 
exemple faire le classement par les fonctions d’ond 


æ etle classe- 
aurions pu par 
e (p) puis laisser 
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tendre M vers l'infini; on aurait obtenu un potentiel d'interaction 
nul (1). 

D'une façon générale ces méthodes de calcul ont toutes l’inconvé- 
nient de partir d'une théorie relativiste du champ, de faire des 
approximations qui font perdre le caractère de covariance ou d’inva- 
riance par rapport au groupe de Lorentz sans permettre pour cela 
d'obtenir une approximation quasi statique maniable. Il semble 
donc plus avantageux de traiter une fois pour toutes les problèmes 
de façou relativiste. 


45. Théories mésiques à spin 0 ou 4. Calcul relativiste. — Soit W la 


fonction d'onde du deutéron. Elle peut toujours être regardée comme 
à % (1) 2) à : 
une superposition d'états propres 4», X Y», où d», représente la 


fonction d'onde du sème nucléon, supposé libre dans l’état m, : 


(1) (2) 
(IIH-5) y mm, Ÿm, Ym, 


mt 4 m 2 


l’antisymétrie de W imposant : nr un: 

S1 les nucléons libres sont définis par leur moment, 4, est une 

>> 

onde plane u,et?*. 
- Pour étudier les interactions entre nucléons, nous devons éliminer 
de l'hamiltonien total (1II-1) le terme H, qui contient à la fois les 
variables dynamiques des mésons et des nucléons. Soit'e une trans- 
formation canonique quelconque. On a pour le nouvel hamiltonien H” 
=xprimé à l’aide des anciennes variables et de l'hamiltonien initial H: 


| H'=H+ {SH]+ ... + [SH +... 
D Eu=(ss.ts#.. 


Pour éliminer H;, nous poserons [SH] — :H;. Dans ces condi- 
ions il ne reste plus dans H”’ que des termes d’interaction entre 
jucléons. Le calcul a été effectué pour différents types de champs, en 
e bornant aux facteurs de f?, g? ou fg. A titre d'exemple voici le 
jotentiel d'interaction obtenu par van Hove (39) dans le cas de 


(2) Si l’on n'avait pas fait M ©, on aurait retrouvé un résultat dû à 
\raki (38) montrant qu'il n’y a pas de pôle en 1/r° lorsqu'on traite conve- 
ablement l’approximation statique. Toutefois le calcul d’Araki revient à. 
e considérer que des états non relativistes même lorsqu'ils apparaissent 
ans une expression du type (lI-4); ceci n’est rien d’autre qu’un cut off 
ur les grandes valeurs de X, ou ce qui revient au même sur les petites 
aleurs de 7. 
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mésons neutres de masse m, pour une transition d'un état ® à un 
état W de deutéron : 


W = W, + Wa: 


e {1)(2) È 
V (1). (2) P40e (1) (2) b 
72 a AE RE SR « 
(w| W, | P)— — f 2 PAU 2 E, ER Umn,Um, mynrs 
= ET ! 1 


(HI.6) 


if'q (0, (2, Em, — En, (1) (2) (1 @) (4) (@ 
f | J 1 "à Æ | 
CF W2 | Pr UR (Em, —Ez, p(P1p2 rR2P4 Jen Um, Ps 


3 
2€ — 
q 


Cette expression de W est donnée dans le système du centre dé 
7 


gravité du deutéron ; Ér=UT + M? est l’énergie totale du nucléon 


de moment Ph», HV m*, l'énergie lotale du méson virtuel 
— 
émis QD, — Pn Enfin f'=f+22g. ; 
Plusieurs remarques doivent être faites à propos de (IIL-6). En pre- 
mier lieu la transformation canonique effectuée n’est pas tout à fait 
équivalente à une méthode de perturbation et ne permet aucune 
conclusion. Nous retrouverons l’approximation ordinaire en su ppo- 
sant que l'énergie du système diffère au plus d'un terme en fou g. 
de l'énergie des nucléons libres. On voit alors sans peine que le 
terme W;, devient au moins du troisième ordre en fou g et doit être 
négligé. Dans le terme W, restant les constantes de couplage f et g\ 
ne figurent plus que par la combinaison /” : c’est là un point mis en. 
évidence par Dyson (4o), Le Couteur et Rosenfeld (4r) qui tient à ce 
qu'il est possible dans certains cas de ramener un couplage pseudo= 
vectoriel à un couplage pseudoscalaire. En même temps le terme de. 
couplage direct H, de (Il-1) a disparu. F 
Pour un champ de mésons vectoriels, l'énergie d'interaction WY 


s'écrit, en négligeant comme nous venons de le faire certains fac- 
teurs d'ordre supérieur : à 


WY = WI WE WY 


(1) (2 
à SRE (1) 2) (1) 


De TRE ARTS 
END) Yu me Un Pa a—1=psps]#(f%—92)psps ; Peel 
; (1) (2) 
(HI-7) WE) 29q! a e LE (Es, + En, os + pa) () (3 : 
2 m ls ny No 2 (Em, — Enf COACPAUPAPR 
(EIWY D) —=— 9. D se (2, 8Em,En, (1) (2) (1) (2) 
31% 7 m CU nn, Te En ft P3PeUm Um, Pon,me 
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On notera que dans (1{l-7) les constantes de couplage f'et g ne se 
‘éduisent pas à une seule comme dans le cas du champ pseudosca- 
aire. Il reste dans W; un terme de couplage direct en 1 sous le 


igne 3 ; on peut l’éliminer en ajoutant sa contre-partie au lagran- 
sien qui a servi à définir (III-1), 

L'examen de la forme des potentiels W,, W}, W}, WY permet de 
ïrer des conclusions intéressantes. Tout d’abord, dans ce calcul 
>oussé jusqu’au deuxième ordre tous les termes de couplage direct 
in ô(r) ont disparu ; c’est là un fait capital car dans tous'les calculs 
on relativistes à partir des théories mésiques on était obligé de les 
supprimer arbitrairement. En second lieu il est facile de voir que les 
lifférents opérateurs W ne correspondent à aucune forme analytique 
fimple dans l’espace ordinaire ou ce qui revient au même il n'y a pas 
le potentiel d'interaction simple o(r) fonction de la distance r entre 
les deux nucléons. Van Hove a cherché des approximations qui per- 
mettent d’avoir une idée du comportement de w(r) dans un cas non 
#lativiste et pour de petites distances d'approche. Pour obtenir l’ap- 
»roximation statique, cet auteur pose (39) : AR 


=> 
En, Ex, M Pi V0, pa 0 ao, Poi. 


Comme nous l'avons montré ailleurs (42), on peut faire de 
sérieuses réserves à ce raisonnement, qui n’est valide que lorsque les 
nucléons ont des vitesses faibles. Or dans les expressions de W appa- 
raissent des composantes de grands moments qu’a priori on ne peut 
négliger. De plus, même pour des nucléons au repos on ne peut 


( . ; 5 M \2t)U) 
poser prrv o ; cet opérateur s’introduit sous la forme Cr 2 nd) papa 


(1) @ 
pour des particules de vitesse petite le produit g(X)'oes correspond 

1 (2) 

à (sgXs qg) où g est le moment du méson virtuel émis (38). 

Le comportement approché de l'interaction entre neutron-proton 
avec de petites distances d'approche a été estimé dans quelques cas : 
van Hove trouve par exemple une singularité en 1/r°, Leite-Lopes en 
i/r4 (43). Comme aucune des publications ci-dessus ne donnent de 
détails sur la méthode suivie, les résultats sont difficilement compa- 
rables. Nous préférons rappeler ici les remarques du $ 16 où il a été 
montré que la forme du potentiel entre nucléons n’a de sens dans 
l'espace ordinaire que pour des distances interparticulaires grandes. 
Pour des particules très rapprochées, la forme de l'interaction dépend 


fortement des approximations faites. 


46. Champs mésiques à paires de particules ; spin du méson. — On 
se souvient que Bethe (36) à propos des potentiels créés par un champ 
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mésique vectoriel arrivait à la conclusion que seule une théorie 
neutre est satisfaisante. Or il semblait difficile à cette époque (1940) 
de concilier ce point de vue avec l'existence expérimentale dans le 
rayonnement cosmique de particules lourdes chargées ; postuler un 
méson neutre apparaissant de plus comme une hypothèse non 1aQ ES 
pensable et à éviter. Pour toutes ces raisons, Marshak (44) supposa 
que les interactions entre nucléons étaient dues à des émissions et, 
absorptions de paires de particules à spin 1/2 et de charge opposée, 
Si 4 symbolise les fonctions d'onde des nucléons, 9 celle des mésons 
à spin 1/2, on sait (45) que l’hamiltonien de couplage le plus général 
que l’on peut former est : 


{ {o1 Me d; a Ld 
| H=ci4}9r Hicaÿrst-prs9 + Cr dur 
l + rar ut PV Vue + CP ut Yan 


où à partir des matrices re de Neumann y; et y, sont définis par les" 


QUES) 


relations : ; 


I : 3 
(8 — YaY2Y3Ye Yu = = Gers Th Li 34 


4 


En admettant que les vitesses des nucléons restent petites cetr 
hamiltonien prend une forme plus simple; et à l’aide de la théorie 
usuelle des perturbations on peut calculer l’opérateur d'interaction 
entre deux nucléons. Si l’on suppose que ces particules ont des’ 
masses infinies, on est à même de montrer : LE 

1° que le potentiel d'interaction présente des singularités inadmis-. 
sibles comme dans le cas des champs mésiques usuels ; 

2° que si l’on se borne à un seul des cinq opérateurs "figurant: 
dans (111-8) il n’y a que l'interaction tensorielle (terme c;) qui rende: 
compte quanttativement des faits observés à partir du deutéron. | 

Dans l’ensemble la théorie de Marshak présente les mêmes diffi= 
cultés que les théories mésiques usuelles à spin zéro ou un. Elle 
permet de ne jamais parler de mésons neutres mais ceci n’est plus un 
avantage à la lumière des travaux expérimentaux récents qui condui- 
sent à penser qu'une telle particule existe ($ 4). Enfin il est vraisem= 
blable que dans le domaine des divergences on doit rencontrer des. 
difficultés supplémentaires. : | fa 

Afin d’être complets, disons que l’on peut bâtir des théories du 
champ nucléaire par paires de particules à spin entier (46), mais là 
aussi, il ne s’agit que d’un artifice pour ne pas parler de mésons neu- 
tres. | : FRS 

Ce rappel des différentes théories du champ nucléaire pose la ques- 
tion du spin des mésons. Un premier choix est possible entre parti- 
cules à spin entier ou demi-entier, grâce aux données expérimen- 
tales (S 4) et sans faire appel à une théorie mésique définie. On sait 


a 
*-08 


f 
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ar exemple que les particules x- et 4 peuvent être capturées par 
s noyaux lourds, les premières donnant des étoiles à plusieurs bran- 
hes, les secondes rien de visible. Puisque les nucléons ont un spin 1/2, 
oute capture de fermion est suivie de l'émission d’une particule à 
pin demi-entier emportant la majeure partie de l'énergie cinétique 
isponible, si le noyau résiduel a un recul négligeable. Sur cette 
fase on peut admettre que le méson p— a un spin 1/2, sans quoi sa 
apture serait accompagnée de la création d’une étoile, et les 
ésons += un spin o ou 1. Le méson r+ de son côté se désintègre en 
in méson y+ et un « neutretto » y et il n’y a pas de contradiction à 
mettre alors que les mésons + et y chargés ont respectivement un 
pin entier (o ou 1) ou demi-entiér (1/2). Pour ce quiest du méson 
éutre r°, les expériences montrent qu’il se désintègre en deux pho- 
bns et qu’il a un spin entier. On peut même dire plus : sur la base 
le la théorie des groupes et sans faire appel à aucune théorie mésique 
jarticulière la réaction r° >; + y' n'est possible que pour un méson 
le spin zéro (47). 

IL'est difficile d'aller plus loin et d’assigner un caractère bien 
léfini au spin du méson r, saos faire appel aux théories mésiques. 
i l'on admet qu'il est possible de déduire la forme analytique du 
>otentiel entre nucléons des expressions (III-6, 7), on peut rejeter les 
héories vectorielles comme ne donnant aucun état stationnaire. 
Mais, ainsi que nous l'avons dit, ce raisonnement est loin d'être 
onvaincant au vu des hypothèses qu’il implique. De même, à partir 
les réactions : 


y + P—>P + 7° on peut conclure que r° n'est pas un méson scalaire : 
+ PN+7 on peut conclure que r n'est pas un méson scalaire 
y+P-N+rton peut conclure que r* n’est pas un méson scalaire 


Du vectoriel. 

Il reste donc, dans le cas de théories à couplage faible, comme 
jous les avons exposées ici, que les mésons 7r° neutres pourraient 
tre pseudoscalaires et les mésons chargés pseudoscalaires ou pseudo- 


vectoriels. Les nucléons, mésons * et y, leptons seraient alors liés 
entre eux de la façon suivante (48) : 


nucléons cons Cdt T 
ge | Jry 


leptons Mecs ga RP OS de n 


had ER Li 
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Les coefficients g indiquent les constantes de couplage dont la plus | 
importante est de loin g,,. Ce schéma de type d'interaction devrait 


. . LA "1? 
être complété en introduisant les mésons 7 de masse de l’ordre de 
1 000, mais l’absence d’information détaillée ne nous permet de pré 
ciser ni les modes de couplage ni la valeur des constantes g,... Tous 


tefois on peut remarquer que si les particules + sont faiblement liées 
aux nucléons (et ceci semble vrai), le problème des forces nucléaires 
est peu modifié, puisque la constante g,- continue à jouer un rôles 


prépondérant. 

Dans tout ce qui suit, nous admeltrons que les mésons x sont à 
spin zéro ou un, chargés ou neutres, et sont seuls responsables des 
forces nucléaires. 


17. Conclusion. — Dans l'étude des théories mésiques des forces. 
nucléaires on voit donc que pendant très longtemps on a mis l'accent 
sur les approximations non relativistes. Celles-ci permettent de 
retrouver les concepts familiers de la joi de force et de parler de 
potentiels s'exprimant par des formes analytiques simples. Toutefois. 
cette hypothèse quasi statique exige des approximations sévères 
supposer des nucléons de masse infinie ou faire une coupure, 
négliger sans raison valable des potentiels singuliers du type ä(r) 
qui ne permettent aucun état lié. Les conclusions tirées duns ces 
conditions ne peuvent avoir qu'une portée très limitée. AE, 

Il nous a paru intéressant de reprendre le problème d’uue façom 
exacte du point de vue des vitesses en faisant usage des formes explis 
citement covariantes de la théorie des champs formulées ces der-. 
nières années. Le peu que nous avons dit au $ 15 sur les méthodes. 
relativistes suffit à montrer que nous devons abandonner dès le 
départ le concept de potentiel qui n’a pas un sens bien défini. Nous 
avons donc cherché d’autres procédés pour analyser les propriétés 
respectives des quatre types de champs mésiques habituels et de 
leurs mélanges. La méthode la plus naturelle (50) semble être alors 


l'étude des chocs à grande énergie, par des procédés dérivés de la 
matrice S de Heisenberg. 
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DEUXIÈME PARTIE 


ÉTUDE COVARIANTE DES DIFFUSIONS NUCLÉON-NUCLÉON 


CHAPITRE IV 


CALCUL COVARIANT DE LA MATRICE DE DIFFUSION 


48. Introduction. — Les divers formalismes explicitement covariants 
des champs quantiques se ramènent à deux groupes distincts dont 
Pun peut être regardé comme une généralisation de la méthode 
bamiltonienne usuelle, tandis que l’autre est plus ou moins apparenté 
à des théories du genre de la matriceS. 

Dans les formalismes à caractère hamiltonien on doit en premier 
eu ranger un important mémoire dû à Weiss (52) qui étudie les sys- 
tèmes dépendant de plusieurs paramètres (et non plus seulement du 
temps classique). Sous des formes légèrement différentes, les théories 
de Tomonaga (53), Schwinger (54) sont du même type. Dans tous les 
cas à partir d’un lag'angien, on suit les mêmes lignes que dans la 
théorie ordinaire des champs : définition d’un hamiltonien et de règles 
de commutation, etc. : de plus, on repère les états des systèmes non 
par rapport à des hyperpians {— Ct*, mais relativement à des hyper- 
surfaces s du genre espace, dont les premiers sont un cas particulier. 

La considération des collisions, comme Heisenberg (55) puis 
Müller (56) l’ont montré à propos de la matriceS, se prête facilement 
à la construction de théories manifestement covariantes. Le forma- 
lisme le plus connu de cette catégorie est celui de Feynman (57) qui 
se base directement sur les équations du mouvement pour étudier 
l’évolution de systèmes. Il faut aussi signaler, à ce propos, une 
théorie due à Stückelberg (58) où l’on trouve des idées du même 
genre. 

Dans l’état actuel des mémoires publiés, les théories du premier 
groupe semblent préférables comme nous le montrerons au $ 22, car 
elles ne font pas de distinction entre les états liés ou de diffusion des 
systèmes. Toutefois, Feynman (57, 59) a établi un ensemble de règles 
intuitives, très commodes, si bien qu'il est désirable de traiter le 
problème qui nous intéresse ici par cette seconde voie. Nous avons en 
définitive adopté une solution mixte, consistant à retrouver les règles 
de Feynman à partir d’une théorie hamiltonienne (ici celle de 
Schwinger (54)). Ceci a déjà été fait dans le cas de l’électromagné- 
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tisme par Dyson (60), puis par Matthews (61) pour les champs mési- 
ques et constitue une preuve de l’équivalence des deux groupes de 
formalismes, en ce qui concerne les processus de diffusion. Nous 
reprendrons ici cette démonstration de façon tout à fait générale pour 
des champs neutres ou chargés. Cette méthode: a l'avantage de mar- 


quer les analogies et les différences entre les états liés et de diffusion“ 


des systèmes quantiques. 

Ce chapitre débute par l'exposé d’une méthode générale pour définir 
la représentation d'interaction, à partir de la représentation de 
Heisenberg. On insistera au passage sur les analogies avec la théorie 
usuelle de la deuxième quantification (62) et on démontrera certaines 
propriétés générales de la matrice $S. Dans le calcul explicite de ce 
dernier opérateur, nous préférons raisonner sur des cas concrets bien 
que les propriétés utilisées ne fassent appel qu'aux règles de Ian 
deuxième quantification. Un tel procédé allège considérablement 
l'écriture et permet de mettre en évidence certaines difficultés liées au» 


| Caractère propre des champs. v° 


49. Unités et notations. — On adoptera le système d'unités dit, 
« naturel », c’est-à-dire où l’on pose ñ—1,c— 1. Toutes les gran 
deurs mécaniques ont alors les dimensions d’une puissance d’une 
longueur (65), ce qui est particulièrement commode pour le calcul 
de sections efficaces. pu 

Les coordonnées d’un point dans l’espace-temps seront ses positions, 
géométrique x et temporelle x,, définies à l’aide d’un référentiels 
cartésien quelconque. L'ensemble de ces quatre grandeurs forme un 
quadrivecteur D, AVEC Li — it. Nous emploierons aussi le système 
CE an | 

Par définition le produit scalaire de deux vecteurs À, B, sera 


(AB)= AB, = ÂB — A,Be vs 


avec les conventions usuelles sur les indices muets. En particu- 
lier la forme fondamentale de l’espace de Lorentz employé sera 


+ 
ds (dr. dx)= (dx) — (dx). Enfin nous poserons d, —3/0x,. 


, . , = 5 f k 
Pour décrire les particules à Spin 1/2, nous utiliserons les matrices 


de Neumann dont les règles d’anticommutation sont : 


(IV-1) YuYv Pr Yu Te 20, 
la matrice ÿ5 — 1727374 vérifiant aussi (IV-1) avec les matrices y. 
L'équation de Dirac d’une particule libre de : 


masse M est : 


(IV-2) (du + M) = 0. 
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Au spineur , correspond un adjoint  —4*+, où 4x est le conjugué 
hermitique de 4. On a : 


ÉIV-3) (2, — M)? —0. 
Dans le cas d’une onde plane dx) — u(p'e®®, (IV-2, 3) deviennent : 
(IV-4) QuPy— M) ÆaQp — iM)— 0 


bavec y normalisé pour des particules à énergie positive de telle sorte 
que : 


(V-5) | (uu) = 1. 


Nous poserons souventavec Feynman(59) p —Y,P?,, d'où l'on déduit, 


grâce à (1V-r) : 
TP + Piu=2Py PP +PP=2(pp). 


. Enfin nous adopterons les notations [A,B]. — AB Æ BA et lorsqu'il 
n'y aura pas d'ambiguïté nous écrirons souvent : [AB]— AB — BA. 


20. Définition et propriétés de la matrice de diffusion. — Etant donné 
les domaines spatio-temporels très petits dans lesquels ont lieu les 
interactions nucléaires, il importe seulement pour l'observateur 
humain de connaître les probabilités de transition d’un état initial à 
un état final rejetés à l'infini, le premier dans le passé, le second 
dans l'avenir. Physiquement parlant, cela revient à dire qu’on n’a pas 
besoin de l’histoire détaillée des systèmes en chaque point de l’espace, 
puisque celle-ci échappe au contrôle expérimental. Il suffit donc de 
déterminer l'opérateur de diffusion S qui appliqué à un vecteur d'état 
initial W[— | permet d'obtenir le vecteur d'état final W[+ œ] : 


(IV-6) PL où] — SW — cœ]. 


La condition (IV-6), pour des vecteurs d'état définis par une équa- 
tion de Schrôdinger suffit pour établir que l'opérateur S est unitaire, 
invariant vis-à-vis du groupe de Lorentz et permet d’obtenir lés pro- 
babilités de transition dans les processus de diffusion. Toutefois, un 
tel formalisme, comme Müller (56) l’a montré, ne permet pas de déter- 
miner, sans introduire d’autres conditions, les états liés des sys- 
tèmes: c’est là une difficulté importante qui a conduit à rejeter la 
théorie de la matrice S, sous la forme très générale qui vient d’être 
rappelée. 

La situation est différente dans les théories des champs de type 
hamiltonien où l’on calcule un opérateur identique à S. Les difficultés 
précédentes n'existent pas, puisque la matrice S est dérivée d'un 
hamiltonien qui sert à définir les états liés. Nous trouvons là une 
Ann. de Phys., 12° Série, t. 6 (Septembre-Octobre 1951). 55 
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raison de plus pour déduire les règles intuitives de Feynman de I 
théorie de la seconde quantification, puisque de cette façon les 
conclusions déduites de processus de collision seront valables pour 
des états liés. | 


24. Forme covariante de la théorie des champs ; représentation de 
Heisenberg. — Les états et variables dynamiques d’un système seront 
définis par rapport à des hypersurfaces « du genre espace. Suivant 
Weiss (52), on postulera une densité de Lagrange L ('), fonction de 
variables dynamiques Q* et de leurs dérivées premières et on généra= 
lisera le formalisme harmiltonien usuel de la façon suivante : 

Partant du tenseur fondamental du système : 


ain e 
(IV:7) Lu 56,0 ts Lo,, 


on éliminera les composantes normales des 3,Q* par rapport aux 
hypersurfaces 5, grâce aux moments conjugués P4 des Q%. Sin, est 


u 
la normale unité positive à « au point considéré (ru —=— 1), on a, 
par définition : 
or 
(AV-8) 212u04) 7 


L’hamiltonien du système peut s’écrire : 


(IV-9) HT, 


Ê 


nn —=—Pr,2,Qn,— L. 


On vérifie sans peine que (IV-8, 9) redonnent les grandeurs bien 
connues de la mécanique classique dans le cas d’un hyperplan x, —@te. 
La quantification se fait dans une représentation dite de Heisenberg, 
où le vecteur d'état W du système est indépendant de la surface parti=. 
culière s choisie. On postulera sur une hypersurface s, les relations 

suivantes : | 


(IV-10) (O(x), PAyÿa=o  x2y 
(Vu) 7 JO, Py)lide, = ie 


l'élément d’aire de, sous l'intégrale est relatif à une portion infinité- 
simale de « au voisinage du point courant y. Le signe + conduit à la. 
Statistique de Fermi-Dirac, le signe — à celle de Bose-Einstein. | 

L'évolution des variables dynamiques Q et P avec les déplacements | 


() Que par un abus de langage nous appellerons souvent « lagrangien » 


de même que H en (1V-9) densité d’hamiltonien sera dit « l’hamiltonien » 
du système. 
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t déformations de c résulte des crochets de Poisson (classiques ou 
quantiques) : 
.60a 
1V-12) ie —[0", H] 


>ù 5/65 est la dérivée fonctionnelle de la variable dynamique Qc. 
IV-12) peut encore s’écrire, à l’aide de la dérivée normale 2/on : 


IV-18) LE fL0"x), Hyde, 


Revenant au cas particulier de l’hyperplan x — C!° on voit que 
IV-10, 11) redonnent les règles de commutation usuelles. 
De plus (1V-13) conduit à la formule bien connue : 


me [o, fHdoy)]. 


22. La représentation d’interaction. — Soit T[o] une transformation 
anonique, fonctionnelle de 5, permettant de définir à parür du 
vecteur d'état W de Heisenberg, un autre vecteur +[6] tel que : 


AV -14) P[o]—T{o]Y. 

Les Q® et P“ deviennent g*— TOT-t, p® — TP°T-t tandis qu’à la 
place de (IV-r2) nous écrirons : 

. ôga oi 

IV-15) u _ . La°, Ed Ur —H| 0 
H étant exprimé à l’aide des g° et p°. 

On obtiendra la représentation dite de Schrôdinger en posant : 

ÔT 


Te pi y « S 
CRE 8 — ou 1 = HT. 


Les variables g£, ps correspondantes ne dépendent plus de s (!), 
andis que le vecteur d’état d,[5] vérifie une équation formellement 
dentique à celle de la mécanique ondulatoire : 


88 [o] 
ie = H(gs, ps)Ps[o]. 


Dans les problèmes faisant intervenir r champs, caractérisés pour 
e j°%e par les variables dynamiques Q, P’, la fonction d'Hamilton 


(:) Ceci en toute rigueur n’est pas vrai pour des surfaces s quelconques, 
nais pour des familles dépendant d’un paramètre. 


el 


es 


Le = 


% 


” 


he 


PP D 0 9 TUE GR 


GT ve 2 un LE Pt 


pa 


LE asp 
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se scinde, en général, en deux parties, l’une H, ne renfermant que 
des termes chacun relatifs à un champ : 


H= ŸH,(Q5. P) 
f 


l’autre H,, contenant des termes se rapportant à au moins deux 

champs. D 
L'évolution d’un système peut alors être décrite dans une réprésen- 

tation mixte, dite d'enferaction, définie par une transformation cano= 


nique T du type (IV-14) telle que : 


ÔT 


 (IV-16) ET = Han OÙ = Hi. 


CIRE 
Portant cette définition dans ([V-15) et compte tenu de ce que les 
observables de champs différents commutent sur une hypersurface 5, 
on pourra écrire : 
5qÿ 


(V7) is [gs H;]. 


Ainsi, dans la représentation d'interaction les variables dynamiques 
évoluent comme si les champs étaient libres, tandis que le change- 
ment du vecteur d'état, grâce à (IV-16) est dû uniquement à l’hamil= 
tonien d’interaction : 

. ÊDT 
(IV-18) sets 


SEE 


HinP!o] . 


Cette situation permet un calcul aisé des règles de commutation 
en des points quelconques de l'espace-temps, connaissant celles-ci sur 
une surface co. je 

L'égalité (IV-18) est connue, sous le nom d’équation de Tomonaga: 
Schwinger. En fait, il faut noter que la représentation d'interaction 
a été en premier lieu définie et utilisée par Dirac (*) et que Stückel- 
berg (58) l'avait retrouvée en partant de bases différentes. | 

L’équation (IV-18) jointe à la condition initiale : 

(IV-19) lim [6] = 


T—> To 


_est équivalente à l'équation intégrale : 


LiNe20) Do] — Po — à [EHa(æ)P{a(æ) der dx = dxodx;dx;d%3; 


On utilise aussi pour caractériser le changement d’état d’un systèm 
un opérateur d'évolution Uls,s] définissant le vecteur D[o] à parti 
d’un vecteur initial [5] : © 


(IV-21) Ds] = Uf5,60]D [0]. 


(!) P. A. M. Dirac. Quantum Mechanics (3rd ed.), 173. 
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Portant (IV-21) dans (IV-18, 19, 20), on vérifie que U satisfait aux 
relations : 


LH, U{,c0] 


te lim-Ufo,so] = 1 
TO 00 
où : 
(IV-23) bles LÉ “Hu(æ')U{6',56]d2”. 


La matrice S n’est qu’un cas particulier de l'opérateur U : 
(IV-24) S—U{+ 0, — |. 


On doit observer que U!5,5] et T{s] obéissent à la même équation : 
différentielle fonctionnelle, seules les conditions initiales sont diffé- 
rentes. Utilisant le fait que si T|s] est solution de (IV-16), T{s] X C'e 
l’est aussi, on déduit sans peine que U est de la forme : | 


(1V-25) Ufo,60]= To]. T={0,. 


23. Expressions approchées de la matrice S. — On ne sait pas, 
résoudre exactement les équations (1V-22 ou 23). Lorsqu'on a affaire 
à un hamiltonien d'interaction dépendant linéairement d’un para- 
mètre de couplage f entre deux types de champs on utilise la méthode 
_d’approximation de Born; représentant U{5,5] comme un développe- 
ment en série suivant les puissances croissantes de f. Nous calcule- 
-rons cette solution à partir de l'équation intégrale fonction- 
nelle (IV-23) mise sous la forme : k 


(V-26)  Ufoysl—1—à “e *0+[6,90]Hiu(z')ULo',60 der’ 


où 6+[o,5] est une fonctionnelle définie de la façon suivante : 

soient oo, 61, .… une famille d’hypersurfaces dépendant d’un para- 
_ mètre positif X, de telle sorte que par un point xil passe une surface o 

et une seule. On a: 


: LE I À — o 

| (IV-27) B+ 0,60] = : “ou 
De même on définirait : 

2° 2360; 1x Lo 

(IV-28) 00,60] — ZX 


.:On a les relations : 


0+1a,00] + 6 [0,60] —1 
2-29) vos ad 


déni ae ti he dix SN 7 CS Qu épi SE 22 a : 2 où & “RU AE D A pos ne PE A e 7 ER 2 = Lhy 


1 défiler sosth tr, eq 
/ 


“à 
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Les fonctionnelles 0+[5,5,] peuvent éventuellement être regardées 
comme des fonctions de deux points di, æ&o Situës le premier sur 6, le 
second sur &. Comme seul l’ordre de os et 5, importe on pourra 


écrire : 


(1V-29) LEA EEE nt — L6)y) 


où ns est la normale unité positive à la surface 5 en x. 
Posant : 


U = Us + Di+..e + Un +.:. 
où U, est le terme en f" dans le développement de Born, on trouve : 
Ur 
Uni fféta,5)Hiuta)de = — à [XBiu(r/)dæ’ 
U=(— if [éd du't{e",s 049,50 ]Hiu(æ")Hin(z) 


Grâce à fa relation (IV-2/4) on aura de même pour la matrice S : 
(IV-29) SO OT A SI Re 


avec : 


(V0) | S=(— 5" f_... [dut drétfe,, oi 


Ot[02, 62]... 0+{0, — ce] X Hiu(1)Hin(2) - . : Hin() 


où (2) est mis en abrégé pour les coordonnées du point x. Comme les 
variables d'intégration ne jouent aucun rôle particulier, il est permis 
de les permuter de toutes les façons possibles dans l'intégrande 
de (1V-30). Soit P[H;(1), ..., Hi(n)] l'opérateur ainsi obtenu. 
S, s'écrit alors : 


A EU Dis * 
(Bo) SE fe. fete). Linie. 
En particulier on a, grâce à (IV-29) : 
(IV-32) P[H; (1), Hiu(2)]=0*[04, 62 ]Hiut( 1)Eiu(2)+0-{o4, G2]Hint(2)Hin( 1} 


L'opérateur P précédent a été introduit par Dyson (60) pour prouver 
l'équivalence des formalismes de Tomonaga-Schwinger, d’une part 
et de Feynman, d'autre part, sans préciser la forme analytique de P (). 

On sait depuis longtemps que la solution formelle (IV-29) n’est pas 


(1) Voir aussi Houriet et Kind 


M ltde Die (64) qui utilisent une méthode très vus 
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‘satisfaisante, car pour un processus donné, disons d’ordre k, seul 
S, est fini en général et les termes suivants divergent, à quelques 
æxceptions près où les renormalisations de masse et de charge per- 
mettent de les rendre finis. Faute d’une méthode hatlleure nous 
utiliserons ici le développement (IV-29) en ne gardant que le premier 
terme fini de S. On établira au chapitre V dans quelle mesure ceci 
conduit à des résultats plausibles. Pour préparer cette discussion, 
notons tout d’abord que pour un processus donné, en général, ne 
demeurent que les termes d’ordre pair ou impair de S. Ainsi, dans la 
collision élastique de deux nucléons on aura seulement S:, S;, ... 
(voir (27)). Comme | $ | intervient seul dans le calcul des probabilités 
de transition on pourra écrire : 


LS Ad eu 


Si l’on admet que par un procédé convenable on a pu rendre finis 
tous les S:, et que f””.L soit leur borne supérieure si elle existe, on a : 


ee 
ISI< LL 
Avec l’hypothèse précédente f?< 1 est donc une condition suffisante 
pour la convergence de (IV-29). Cette remarque sera utilisée plus 
Join. 


24. Forme générale de l’hamiltonien. — Appliquons les considéra- 
tions des $ 22 et 23 au cas particulier de fermions neutres à spin 1/2 
et de masse M (nucléons) couplés à des mésons neutres de spin o et 
de masse m. Les particules à spin 1/2 sont décrites par un spineur , 
tandis que les mésons sont caractérisés par une fonction d'onde +. Les 
équations du mouvement peuvent être déduites d’un lagrangien L, 
L—L\ + Lu + Lun où Lx, Lu, Lun Sont respectivement les lagran- 
giens des nucléons seuls, des mésons seuls et d'interaction. On a : 


(IV-33) La — + dry + M} duos — M)Y. 
(IV-34) Li = — - [O@u?) 45 me]. 
(IV=35) Lun —/59— À 70,9 


où : sun js nd. 


Les variables conjuguées des 4, et des + sont : 


| ; ie 
{IV-36) L=— . Fa uv) 8 —(Ÿy uany net Li), 
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: e ; : | 
On notera que Il,, moment conjugué de Y,, ne contient pas de 


variables relatives aux mésons; il ne sera pas utile en conséquence 
de l'introduire dans L. Au contraire grâce à (IV-36) on éliminera les 
composantes normales de 3,9. Posant : 


(IV-37) 249 ca En FR ?Lu 
où 9, et ÿ,, sont respectivement les composantes tangentielle et 


g =. 
normale de ,+, on a : Pu—=— ni (s — Ljn,). 


: L'hamiltonien du système s'écrit : 


(V-38) H= Ex + Hi + Hvu 
‘avec : 

Hx=—L Hu = [fr +(6_,) + met] 
(IV-39) à > LEE [ ( ! ? 


ù 1e 1 /g\?,: 0 
Hu fs.2 € Je pu) + 2 (£) CPU Eee. 


On quantifiera la théorie précédente en postulant sur une hyper= 
surface 6 les règles de commutation : | 


| { Lex), r(y)]= 0 TÉY 
IV-40) 
D | fete), ride, =: 
{ (VC). May) = 0 TA Y 
(IV-41) PT PAT : Re 
| | lat); Ue(y)}+doy = LA ét les relations conjuguées: 
(V-42) ÉORAO)IESCONAU)IENS 


Enfin on passera à la représentation d'interaction par un opéra- 
teur Ts] défini par (1V-16) avec Hi — Hu. Le vecteur d'état du 
système évoluera suivant l’équation : 


(IV-43) U 2 ES Hxud5|. 


dE 
Hxu ayant dans la représentation d'interaction la forme simple: 
4 Sr Ge IN TETE 
(EV-44) Hu fs 9 + Lot (4) (Jun)? 


qui se déduit de (IV-39) en posant r=—n,.2,v, puisque les champs. 


évoluent comme s'ils étaient libres. Toujours dans la même représen- 
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tation, les règles de commutation (IV-40, 41) devienuent pour deux 
pornts quelconques de l’espace-temps : 


(IV-45) [eC), (y) = ED(x — y). 

(IV-46) [,(r}s da(y) le = — IS cute — y) 

où DetS sont des fonctions invariantes habituelles définies ici par (t):: 
Dix) — 0 Ty 0 

AV-47) 4 Dx)—=—D(— x) É 

À (O = m°)D(x)— re) fr D(o)ds = I 

(IV-48) S — (ré r: M)Dy (x) 


D; se déduisant de D en substituant M à m dans (IV-47). 

Tous les résultats qui précèdent, relatifs au champ scalaire, ont été 
établis par Matthews (65) généralisant la méthode donnée par 
Schwinger dans le cas de l'électromagnétisme. 

Nous sommes en mesure maintenant d'étudier l’évolution d’un 
système de nucléons et de mésons scalaires, toutes ces particules 
étant neutres, grâce à l'équation (1V-43), complétée par les règles de 
commutation (IV-42,45,46). Toutefois le terme (y,n,)° de Hx, soulève 
quelques difticultés, car il correspond à un couplage de contact. On a 
vu qu'à l’approximation statique, il n'y a plus d’états liés possibles 
avec de telles interactions. Nous allons provisoirement supposer que 
le terme est nul (c’est-à-dire 9 — 0), renvoyant au $ 26 pour une dis- 

cussion détaillée des couplages à caractère singulier. 


25. Calcul explicite de la matrice S. — Nous commencerons par 
substituer Hxy à H;, dans la formule générale (IV-31). Comme dans 
l'exemple choisi il y a toujours deux nucléons dans les états initiaux. 
et finaux, il faudra au moins quatre ou Ÿ pour avoir un élément de 
matrice non nul. Le premier terme du développement (IV-29) sera 
donc S:. Dans les termes d’ordre supérieur les à ety se grouperont 
en paires, correspondant à l'émission ou l’absorption de fermions 
dans le même état en des points différents. Ce sera la même situation 
pour les +, qui doivent aussi former des couples puisque aucun méson 
réel n'intervient. On élimine ainsi les termes d’ordre impair dans le 
développement de S, qui devient : 


(IV-49) S=S + Si +... + Sn +... 


{:) D(x) est noté A(x) chez Schwinger (54) 
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Dans les opérateurs P figurant dans les intégrales (IV-31), on 
ordonnera les différentes variables dynamiques de façon à mettre en 
avant celles qui correspondent à des émissions ou absorptions réelles 
et on groupera les autres observables en paires relatives à la même 
particule. Dans le cas de S: on aura par exemple : 


= Ep f [dcdyPir.9. Goo] 

Re rte PAU ns ps 

ET ff dodyt (ea (a)Tey)e(y)P(e(æ), elyle 
Les termes du crochet de (IV-50) correspondent à des effets relatifs 

au vide mésonique. On les calculera par une méthode analogue à celles 

de Schwinger (54) dans le cas de l’électromagnétisme. On trouve : 


(IV-50) S: — 


(IV-51) {P)o == Dr — y) 

avec D+ et D— étant définis en (54) : 

(AV-52) Dix —y)—=21/0t(x —y)Dt(x — y) —0 (x — y)D (x —y}} 
La fonction Dr, utilisée pour la première fois par Stückel- 

berg (58, 66), est invariante vis-à-vis des rotations et retournements 


du groupe de Lorentz. Elle a une transformée de Fourier particuliè- 
rement simple : 


/ 


(IV-53), D{x) =. | e'4#3 (q° + m°)dq dq = dqodqidqgÈdqs 


: & LS I 
avec : Ô —- a 
4(a) 2 ÿ(a) su 2Tia * 


L'expression de S: devient avec (IV-51) : 
Cat} ÿ Le ru 
QV-5) ST [ [| dadyDi{e — y) Vety Vu). 


Les éléments de matrice d’ordre supérieur se calculeraient de même 
grâce à (IV-51) et à l'expression correspondante pour les fermions : 


(IV-55)  (P[d{æ), La(y)])o = 2 Salt — y) 


4 


I 


(V-56) Sr — (Yu? +M)D,(M)=—  J'etuiat M}5,(q? + M?)dg 
où D-(M) se déduit de (IV-53) en remplaçant m par M. 
On achèvera le calcul de S; en développant Ÿ et Ÿ en ondes planes : 


Uæ)= | dpa(pu(pje vrè(pt + Ms) 


x) = J dpa*(pju(p)e-#95(p? + M?) 


L] = 11 


ÉTUDE COVARIANTE DU CHAMP NUCLÉAIRE | 869 


où les 4, a* sont les opérateurs d'émission ou d'absorption corres- 
pondant à des particules de moment défini. Pour une transition d’un 
état initial où les quadrivecteurs impulsion-énergie des nucléons 
sont p', p® à un état final p°, p* on a : 


S,— 2 VS [ax s)a( ta*( #)\a(p?) ut p° NP à 
4x 2) 2(p°)a(pa*(p'a(p?) u(p')a(p')u(p*)up?) 

84(g° + m°)8( pt — p° — qj(p? — p* + q) dp'dp*dp'dp*dq 
la somme »+ étant à étendre à toutes les combinaisons possibles 
des a. Grâce aux deux dernières fonctions à on a : 
(IV-57) q=p —p=—(p"—p") 


d'où il résulte que g? + m? n’est jamais nul (non-conservation de 
l'énergie dans les états intermédiaires), ce qui permet de prendre : 


I 
__ eruwg?+m?)" 
En définitive, à cause des propriétés d’anticommutation des @, a* 
DE 


2,(g + m) 


fs ( Li fl n (mn ) 
(IV-58) Ses Fa | PE ER LA 
où L .. sont les éléments de matrice suivants : 
(= — à à Ge. ÿ 
1V-59) à ut ).1u(p!) su se Jru(p°) 
1 — «( p*)iu( p°) 1 — u(p*°)iu( p°) 
IV-60) Q = pi pi = —(p? — p'). 


Grâce à S: on voit que tout se passe comme si un nucléon de 
moment initial p' (fig. 4) émettait un méson en passant à un état p° 
et que ce méson soit capturé par un deuxième 
nucléon dont le quadrivecteur moment-éner- 
ie passe de p? à p*. Au « graphe » ainsi 
obtenu correspond un élément de matrice, 
produit de trois facteurs : M 

1° Le facteur d'émission ou de change- 
ment d’état du premier nucléon : fu(p*)u(p‘) 
“orrespondant à la ligne « ouverte » AB ; f\ c 

2° Un facteur de « propagation » pour 


le méson virtuel correspondant à la Fig. 4. 


I 
q? + m? 
igne « fermée » MN; 

3° Le facteur d'absorption ou de changement d'état du second 


aucléon fu(p*)u(p?) relatif à la ligne ouverte CD. 
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Aux sommets des lignes « fermées » correspondent des lois de 
conservation représentables par des fonctions à : 


en M: (pi pe) 
en N : à(p? —p* + g). 


Telles sont, exposées sur un exemple, les règles proposées par 
Feynman pour obtenir un élément de matrice. {l faut y ajouter qu’on 
tient compte du principe d'exclusion de Pauli en permutant les varas= 
bles dynamiques des états finaux et en changeant le signe de lélé= 
ment de matrice correspondant. L'ensemble de ces règles redonne 
bien (IV-58). 

La méthode est généralisable à un processus quelconque. On com- 
mencera par déterminer tous les graphes possibles correspondant au 
phénomène étudié. Puis on suivra les lignes d'univers des particules 
existant dans les états initiaux et finaux et toutes les fois qu’une par* 
ticule changera de moment il en sera tenu compte par un facteur 
d'émission ou d'absorption. Les lignes fermées des graphes corres- 
pondent à des corpuscules dans des états virtuels dont les-facteurs de 
propagation sont : 


ig—M 
“her pour les mésons pour les nucléons. 

En se reportant aux intégrales de Fourier (IV-53, 56), on voit que 
D; est invariant quand on renverse le sens de l’axe des temps, tandis 
que dans Sk la quatrième composante du quadrivecteur q change de 
signe. Feynman utilise cette situation pour remarquer que dans un 
calcul de graphes on n’a pas à se préoccuper du sens de parcours dé 
lignes fermées mésiques telles que MN. Au contraire pour des corpus- 
cules à spin 1/2, lorsqu'on change le sens de parcours d’une trajec- 
toire d’univers, tout se passe comme si on substituait l’antiparticule 
à la particule ; on pourra considérer les électrons et les positons par 
exemple, comme étant les mêmes corpuscules, mais parcourant le 
temps dans des sens opposés. 

Nous retrouvons ainsi, à partir d’une théorie hamiltonienne des 
champs, un ensemble de règles caractéristiques du formalisme de 


Feynman (59) démontrant les formules données intuitivement par cet 


auteur. [l nous reste à étendre ce résultat à un couplage quelconque: 


2 
à pp d’un couplage quelconque. — Les interactions dépendant 
es dérivées des champs mésiques font apparaître à côté des termes 
linéaires'en fou g, un terme de contact en g?. 


Ce type de couplage à caractère singulier a donné lieu à de nom- 


. 1e A D 
breuses discussions que l’on peut résumer comme suit : 
Dans l'étude d 


es états liés, il est possible au second ordre près 
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en g de faire disparaître les termes de contact par des transforma- 
tons canoniques qui reviennent à utiliser l'égalité : 


re é PHONE LE) 5 q : 
Que) md Pr eV?) 7 un 9 
et à éliminer le terme 2 (Ju?) du deuxième membre. C’est ce qui a été 


fait dans le cas de champs de spin o par Dyson (50), puis par Le Cou-. 
teuret Rosenfeld (41) de façon plus complète et par Case (67) grâce à 
la théorie covariante de Schwinger ({). 


Dans le calcul de la matrice S, les interactions singulières ont 
deux origines. Tout d’abord, il y a le terme de contact de l’opéra- 
teur Hxy. Ensuite le calcul de valeurs moyennes du type : 


CPR), 2,e(x")]) 


fait apparaître des termes de contact, qui comme divers auteurs l'ont 


montré (69) compensent à tous les ordres les termes singuliers 
de Hyx. On peut s’en rendre compte de la façon suivante : soient Hi, 
et HŸ, les termes de l’hamiltonien Hyy respectivement linéaires et 


quadratiques en f ou g. Dans la représentation d'interaction ils 
s’écrivent : 


(IV-62) Hu = 59 + Hu ut 
3 AA 
(LV-63) He (En) 


si bien que le terme S, de la matrice de diffusion est : 


(V6) Sa (den (a) + GE [ (C PIHUGE), HG) tra. 


Pour le problème concret déjà envisagé, il faudra calculer en plus 
de (IV-51), les valeurs moyennes sur le vide mésique : 


(Pfgtæ), de(æ))o et (PLose(æ), ve(æ)] 0. 


On a en différentiant par rapport à æ, la quantité P[o(x), &(x')] : 
> Pre(x), ex) = PRo(æ), e(x)] — nife(x), (218 À — (x — x), | 


(!) Récemment Kelly (68) signalait une méthode pour éliminer à un 
>rdre quelconque les termes d'interaction de contact : si on fait la substi- 
ution (IV-61) dans le lagrangien initial, on trouve que les équations du 
nouvement ne sont pas changées et que dans l’hamiltonien de couplage 
es termes (g/m)?{ Jury)? sont remplacés par des termes du type 7,Ÿ.(2,2).9. 
Hais il convient de remarquer que ces derniers correspondent aussi à des 
uteractions entre quatre particules et rien ne prouve qu'ils pe redonnent 
as des couplages de contact entre nucléons aux ordres supérieurs. 
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compte tenu de la relation : 

d 
(1V-65) a (a) = a) 
d’où finalement : 
Pla,e(æ), g(x")] —2,P[e(x), g(x)] + in, D(x — x") Vas np(x TE L')u }a 
Le dernier terme, pour des raisons de symétrie ne donne aucune 
contribution à l'intégrale | J aœ.da'… si bien qu’on peut le 


négliger. On peut alors écrire : 
(IV-66) (PP,e(æ) gx')])o— 52,DH(æ— x). 
En tenant compte de (IV-65), on montrerait de même que : 
(IV-67) (PPye(x), > e(æ')] / 0— =, à >,D(æ #- æ') PS En yn È(T Ra æ'). 


C'est ce terme singulier du deuxième membre de (1V-67) qui 
compensera l’hamiltonien de contact dans S2. 

On peut de même, par un calcul assez long mais sans difficultés, 
montrer par induction qu’à tous les ordres l'interaction de contact HŸ, 
disparaît, si bien qu'au point de vue pratique on pourra écrire 
(IV-67) sans tenir compte des termes de contact provenant de H, 
ou des opérateurs P. 

On a alors : 


(PER), HM(x')] do 


Le ! fg Fr ' . Cr A D . , n k 
=> {f?s.s re [SJ Fiers 2] + Rd JP 0, Det —Z JE 
Par passage dans l’espace des moments, on a finalement : 
Dmg (1) (2) g {2} (1) g ü)\/ (1 g (1) : 
(IV-69) S— > JL ma (+48) (? As e)e 
/ g + me QE mt 


avec des notations analogues à celles de (IV-59). 


: = , . . » ñ 
Comme dans le cas d’un couplage en f, on interprétera cet élément 
de matrice en langage de graphes en employant comme : 


RACE: 5 g ; 
facteur d émission f. 1 — LA facteur d'absorption f.1 + ne q 


m2 


le facteur de propagation restant inchangé. On tiendrait compte du 
principe d'exclusion en permutantles moments finaux des particules. 


Tous ces résultats sont applicables à des ordres quelconques. 


Enfin puisque, à aucun moment, on n'a eu à utiliser de façon explicite 
les propriétés des matrices 1 et Yuw On obtient un résultat immédiate- 
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ment généralisable à un champ pseudoscalaire neutre couplé à des 
nucléons neutres. Il suffit dans toutes les formules précédentes de 
substituer zy; et y:y, à 1 et YA respectivement. 


27. Cas d’un champ vectoriel neutre. — La méthode suivie sera la 
même que dans le cas du champ scalaire, aussi nous bornerons-nous 
à énumérer les résultats des calculs et à marquer les différences entre 
champs à spin o ou 1. 

Si 9, est le quadrivecteur représentant le champ vectoriel, on peut 


prendre pour lagrangien : 
Lis + Le + LE 


1 RS 1 I 2 2 En ds 4 
Avec : L Er ire HE LE mg Lu Era met A BUT 2m LLALLES 


« à GS TEE SEE 
ou: Far, 29, et mi (rentrant) = due) 


Dans la représentation d'interaction, les règles de commutation 
sont : 


(IV-69) Lente), (2) =, + 2,2,)D(x — x) 


tandis que l’hamiltonien de couplage est : 
HSe HN + HP) 


NM 
; - g 

(IV-50) Hé = [] u?u un 2m May uv 

AV-71) Hs ee ASE np NE 


Les différences avec le champ scalaire tiennent à l’apparition de 
dérivées de la fonction D dans les règles de commutation et à la pré- 
sence d’un terme de contact en f? dans H,3, (70). 

Dans le calcul de la matrice S, on montrerait qu'il est permis de 
négliger l’hamiltonien de contact HŸ, à condition de négliger les 
termes singuliers provenant des dérivées de la fonction D;. Les 
diverses valeurs moyennes sur le vide mésique dont nous avons 
besoin sont : 

1 I ' r 

ÉPfe,(x), (2)))0= 3 Gu + 73 0u2)Dr(x — 27) 

Le ? N , | 

(P[o,fx), Ft); (ee Sy) Dr(x mn ) 
er Eu {] j2 Dis ) 
(PIE, (x), (a); (8,502 + By p OVER ! 


— SP Pe)Dr(T — æ'), 


874 $ CLAUDE MARY 


Après passage à l’espace des moments, il vient : 


3 (2 fe 
TE Se _ (ragga ra ET . Yud —4Yy)l es 4 # 
S2 — hr'i 55 g + ni 
(V-72) : (HP) 14020 
— terme identique avec (2) : + $ (x) 
q \ Q 
En langage de graphes, on perdra ici la TATeAQue facteurs d'émis- 
“A0 


sion ou d'absorption, en raison du terme Sd, On pourra rrendre 


A 


comme facteur d'émission : 1f(y, + _ GE) — (ru — qYy) ; 


comme facteur d'absorption : Yu = _ (ud— Yu) 
_ le facteur de propagation étant inchangé. 

Enfin, on passerait au champ pseudovectoriel en substituant 
YsYy. 2 EY(Tag— qYu) à Y, et (Vi qva) respectivement. ; 


28. Champs chargés. Résumé de la méthode des graphes. — 11 reste= 
rait à examiner maintenant le cas de champs mésiques chargés 
couplés à des neutrons ou des protons (supposés de même masse M) 
Comme ces dernières particules sont décrites par un produit de deux 

fonctions d'onde T.4 où T est relative à l’espace des spins isotopi=" 
ques, tandis que Ÿ est le spineur usuel, rien n’est changé dans la 
méthode des graphes, si ce n’est que le calcul d'éléments de matrices” 
doit être fait en tenant compte à tout moment de la conservation de 
la charge. À un graphe donné correspondra un terme de S produit de 
deux facteurs l’un relatif aux spins isotopiques l’autre aux fonctions 


d'ondes x et u. On notera aussi au passage que le champ neutre déjà 
utilisé n'est pas le seul possible (50), il correspond dans l’espace des 
Spins isotopiques à une matrice scalaire 1. Il existe aussi des champs 
neutres, pseudoscalaires dans l’espace des spins isotopiques, dont les 
sources sont en t:. Ce sont ces derniers mésons qui associés à des 
bosons de même masse et spin, donnent la théorie symétrique de. 
charge de Kemmer. | + 

En résumé, pour calculer la matrice S corréspondant à un processus 
quelconque, on déterminera tous les graphes possibles relatifs à des, 
changements d'états de particules compatibles avec les diverses lois 


de conservation. Les facteurs d'émission ou d'absorption à utiliser 
sont : ; 


si 
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ype de méson Emission Absorption 
Édirée nn: 0, By CA : g. 
) ; m 1 tr mi q 
seudoscalaire . 1f Vs — T y: ifys + 7 y:q 
4 m = In = 
éctoriel. . .| ÿfvu+ — qqu)+ -(vug—qvu) | ru — 2 (rug — ru) 
b m2 = H >Im ut pe, * ue m PRE _ br 
F : Sr I : iq 
seudovectoriel.| 1f3{ Juris 97y) + + Ys(Ypd — dy) YsY y Fes Ys(Yug = aYu) 
ke £ I 
Les facteurs de propagation sont: pour les mésons Fm) pour les 
ge M 
nucléons F+M = 


Nous avons ainsi complètement démontré l’équivalence des forma- 
lismes hamiltoniens et de la méthode de Feynman. IlLest clair d’après 
ce qui précède que cette démonstration ne s'applique qu'aux processus 
de diffusion. Toutefois, l'équation de Tomonaga-Schwinger qui est 
notre point de départ sert également à déterminer les états liés des 
systèmes, ce qui nous assure que les conclusions que nous pourrons 
tirer de la méthode des graphes sont applicables spso faclo à tous 
les processus possibles relevant de la théorie des champs. 


CHAPITRE V 


SECTIONS EFFICACES DE DIFFUSION NUCLÉON-NUCLÉON 


29. Processus de diffusion nucléon-nucléon et forces nucléaires. — 
L'analyse des forces nucléaires au moyen de champs mésiques repose 
sur deux hypothèses essentielles, comme nous l’avons mis en évidence 
au chapitre IL : l’approximation non relativiste et la méthode des 
perturbations de Born. Grâce aux théories covariantes qui viennent 
d’être exposées, on peut se libérer entièrement de la première hypo- 
thèse. Nous garderons l’approximation de Born, seul moyen donton, 
dispose pour faire des calculs pratiques, en indiquant toutefois une 
méthode pour discuter la validité de ce procédé dans le cas de la 
seconde quantification. 

La comparaison entre données expérimentales et résultats théori- 
ques se fera à l’aide des sections efficaces élémentaires de diffusion 
entre nucléons de grande énergie (100 à 300 Mv). Il est raisonnable 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Septembre-Octobre 1951). 56 
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alors de supposer que neutrons et protons sont décrits par des ondes 
planes et partant de ne considérer que la première approximation de 
Born, c’est-à-dire de ne garder que le terme en S: de la matrice de 
diffusion (IV-29). A des énergies plus grandes les termes suivants, 
dits de corrections radiatives, prennent une importance croissante. 

Si S est la matrice de diffusion, on peut définir de façon inva- 
rianté (56) la section efficace élémentaire dQ pour une collision élas= 
tique de nucléons définis par leurs moments initiaux P'; p'ret 
finaux p®, p*. Nous appellerons de plus P* et P/ les quadrimoments 
totaux relatifs aux états initial et final respectivement P'= p° + p*°, 
Pl= p$ + p'. Or EPP, 

Utilisant la condition de normalisation (1V-5), il vient pour dQ : 


| dQ 167? | TE LS [otp° [° 
A 42 (ES, DES 
(V-1) VE (PuPy— PyPy) 
l | dp'dpSô pipi + M')( pi ph, + M°jè(P— Pi) 


où l’on admet implicitement que les énergies pé et pé sont positives. 
L'intégrande du deuxième membre de (V— 1)correspond à la conser- 
vation des quadrivecteurs énergie-impulsion totales. LE + 

Grâce à la méthode des graphes nous calculerons l’élément de 
matrice (p°p* | S2 | p'p?) pour des nucléons couplés par des champs 
mésiques quelconques à spin o ou 1, chargés ou neutres, puis nous 
comparerons la section efficace obtenue aux résultats expérimentaux 
à 90 Mv. 


30. Calcul de l’élément de matrice S: le plus général. — Avec ce qui 
a été dit à la fin du chapitre IV, l'élément de matrice de S, correspon- 
dant au graphe de la figure 4 sera le produit de deux termes, l’un 
relatifau spin isotopique des nucléons, l'autre aux fonctions d’ondes 
et u déjà vues : 


ÿ U)@. 7e + ï 
| (V2) DS u($) ...ulr) u(4).. Lai 


g? + nè 
I £ : G , () La 4 e 
. IG nous avons symbolisé par + un élément de matrice relatif au 
1e nucléon et tel que : 


(V-3) = TA(BT() D TNT) 


ou + est une combinaison linéaire quelconque des matrices de spin 
isotopique 1; T1, To, T3 et T une fonction propre de l’opérateur *; : 
TT, —=2ET, la valeur propre + 1 se rapporte à un nuciéon dans 
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,, - ; 
état neutron, — 1 dans l'état proton. Les opérateurs + que nous 
mpioierons sont : 


Rat interaction de nucléons par des champs neutres, 
%3 $ c’est-à-dire transition N > N ou P > P 


I : ; ae 
CE — ES (1 + ir) champs chargés avec transition P N 


I Ê > te 
Rs (1 — 1%) champs chargés avec transition N +P 


La charge totale étant conservée on calculera la valeur numérique 
(1) (2) ë : : ; PME : 
le a=— x 5 pour le type de diffusion envisagé. Ainsi pour une colli- 


ïon NN avec intervention de champs mésiques chargés, on a : 
a=T (3) T1). T4 T4). 


Mais, avec la définition de ++, on a +-T, + T_ et compte tenu de 
torthogonalté des fonctions T., il vient a — 0. Les divers cas possi- 
les ont été rassemblés dans le tableau ci-dessous (colonnes a). 

Le principe d'exclusion de Pauli nous conduit à envisager un 
econd graphe où p° et p* sont permutés. Le produit des facteurs de 
pin isotopique se réduit également à un coefficient numérique b, 
jalculé de la même façon que à, et que l’on trouvera ci-après : 


Type de collision 


a ——— 


Type de champ mésique NN ou PP 


_ Neutre (source en 1) . 


Neutre (source en ta). 


Chargé 


Symétrique . 


Les éléments de matrice de S, sont alors, compte tenu des résultats 
que nous avons établis aux $$ 28-29 : 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Septembre-Octobre 1951). 56° 


F” 
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champ scalaire : 


s 


(1) g (2) g À (n g "1 (11) 24) ; 
I (ri? ajrrs a b s T me Fa FE q 
(V4) male Are Fe Q ra | 
champ vectoriel : 
# (D) g (i) st g (2) fu 0 
5 4 Eftudsse tres ral, (ug —arull— 75 9 4 
Ro 4n°i g+m 
k. AVE) (4) © (0m 
Du — b|terme analogue (2) —+ (nu) | 
q Q- 


Les éléments de matrice relatifs aux champs pseudoscalaire e 
pseudovectoriel se déduisent de (V-4, 5) respectivement par les sub 
stitutions : 


| (V6) 1êÿs Yu > Vetu  Yad 7 dYy > Ye(Yug = qYu): 

3 de (V-4, 5) peuvent être simplifiés en faisant usage de l'équation di 
(1) 

: | Dirac pour ondes planes (IV-4). Une quantité telle que q donne & 
É effet : 5 
; + UNE a? : e : 

è 4=aG)r,u()g, =u(Ghripau(r) — us) upuu(s) 


q= a(3)iMu(r) — iMu(3)u(1) — 0. 


Au contraire, pour le champ pseudoscalaire, en raison des règle 
: AL: PT. 
de commutation (IV-1) on aurait : y;q — 2:My; qui ramène le couplag 
pseudovectoriel à un couplage pseudoscalaire. 
Ea transformant de même les quantités à caractère tensoriel appa 
raissant dans (V-5) on trouve l’ensemble d'identités suivant : | 


(1) { rt) (2) () 
TETE C9) = 21M}; (9) =— >iMys 
ik AA PIE 

jÉO TRE Ta heMY, EE 2(p! + p°),1 
(2) 0 4 
To9 — a = — WEMY, + 2(p? + pt), 


ne 
«< 

— 

nr 


(1) £ (1} 
Qu — av)=— 2(pt + p°),Ys 
() (2) 
Lre(vug — Yu) = + 2(p° EE P')yvs 


NES de à ir ot él er QU RS 2 de ds aid 7 È 
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4 = 2: [à D + () 
On déduirait les éléments de matrice du type 4 par FA en 


permutant p° et p* dans la quantité correspondante ci-dessus, ici d. 
On a alors pour S:, suivant le type de champ : 


scalaire : 
Fa (1) (2) 
QUE 
(V-8) 4 db... 
pseudoscalaire : 
mi fe : 
M ee bail ff ang 
vectoriel : 
Er & M? (p! + p5, p? + p') , M\W) 
tire [— (5 M? —4f"g n): ’ 
£ (2) (41) 
(V 10) | P i1+1 P 0) €) » M 
+2 f"g = EL ut] — 0. À S=f+23%g 


pseudovectortel : 


7 a 2 M°(p' + p*, p? + p') (1) (2) 
Br g? + nm [— UP us mË + g° m2 M? }rots 
VE (1) (2 (1) (2 
peur) ….. VePlYe + ysiysP) {) (4 
RUN RER ren ere GrXrra)] AS 


où dans les formules précédentes le coefficient de b, marqué.…., se 
déduit de celui de a par les substitutions : 


(V-12) (0), ()-(u} g=—Q 


Combinées entre elles, les formules (V-8 à 11) permettent d’ obtenir 
élément de matrice le plus général correspondant à la diffusion 
nucléon-nucléon par des champs mésiques de spin o ou 1, chargés 
ou neutres : 
ui) (2) a) () WE 44 

(p'p° |S:|p He Leur à + Hsyoys + se +1P] 
a) (2) (4) (à W © 


V3) + il(eP)ys + vs(76P)] + LV, + Aviva) (sru) 


k; K; 
— mme identiques avec (1) —+ o| | 
(2) () 


WE FMIME NE 


PS RE er I D SE vas CUP re SL 
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. LA L4 L = 
où à l’aide des coefficients ax, bx, Mx, fx; x précédemment définis, 
mais se rapportantici au champ x (*) on.a posé : 


2 
asfs dy HP PSE EE M 
Rire RER: v Pa vIx My 
+ ms g + my A 
— aiay f,9v M 
kg = ——T"— fe = Pas 
g? + my mx v 
fe 
Re ET 
(V-14) Fe 3 é. (pt 4 pt, D? + pi) 
P£ pv 9 2 P » D 
mr A + Joy mr. | 
g + Mps f + Moy Moy PY 
+ 24py FpvIrv , M 
es P+rm, Mpy frs — frs DAT Mps Trs 
tr 
kç—= — ap F ‘ 
Are Moy 


les K; se déduisent des ki; par la substitution q + Q, ax — bx. 


31. Premières remarques au sujet des divers types de champs mési- 
ques. — On peut tirer, dès à présent, des conclusions intéressantes 
des divers types d'éléments de matrice (V-8 à 11), ainsi que de la 
formule générale (V-13). 

En premier lieu, les relations (V-7) ont eu, pour effet, de modifier 
les couplages en g. Ceux-ci ont disparu dans le cas du champ sca- 
laire, tandis qu'ils se ramènent à des interactions en f dans le cas de 
mésons pseudoscalaires. Ainsi au deuxième ordre, une seule 
constante de couplage intervient pour les champs de spin o ; elle est 


M Ë - ve 
f+2%g dans le cas du champ pseudoscalaire montrant que l’inter- 
action en g joue un rôle important à cause du coefficient M/m. Cette 
transformation des termes de couplage en g avait déjà été signalée 


par divers auteurs (cf. $ 15), qui la rattachaient à la disparition des 
interactions de contact. Nous voyons qu’il s’agit là, dans le cadre 


de la matrice S, de deux problèmes distincts : d’une part, les cou- 


plages singuliers disparaissent à fous les ordres comme il a été dit 
au $ 28. En second lieu, seules les relations (V-7) sont responsables 
de la modification des termes en g, et elles n'existent que lorsque 


(1) Nous entendons par x un champ quelconque, scalaire, pseudosca- 


laire, vectoriel, pseudovectoriel que nous noterons souvent en akrégé S, 
PS, V, PV respectivement. 
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les nucléons sont couplés une fois et une seule avec des mésons vir- 
tuels ; ceci explique pourquoi la réduction des constantes de couplage 
n’a ou en général, qu’ au second ordre. 

Pour les tes mésiques à spin 1, le terme de couplage tensoriel 
disparaît également, mais il n’y a pas réduction du nombre des 


constantes d'internétion Le point important est ici l'apparition d’un 


terme que nous pouvons écrire : 
. MAPS pe, Pa p!) 
mi M? 

où le coefficient g°? intervient multiplié par (M/m}. Le produit sca- 
laire (p! + p°, p? + p*) tend vers l'infini quand l'énergie des part- 
cules incidentes croît au delà de toute limite. Dans le système du 
centre de gravité ($ 34), il joue sous la forme E?/M° et dans la section 
efficace intervient donc par un facteur E‘t/M*, E étant l'énergie des 
particules. On vérifie alors sans peine que la section efficace croît 
pour de très grandes énergies contrairement à ce qu indique l’expé- 
rience. Nous pourrons donc poser pour les champs à spin 1, g =. 
Ou sait alors (71) qu’on évite du même coup nombre de difficultés 
dans les termes de la matrice S d'ordre supérieur. 


32. Sections efficaces élémentaires de diffusion. Changement de nota- 
tions. — Nous donnons ci-dessous la valeur de dQ, section efficace 
élémentaire de diffusion de deux nucléons non polarisés, pour un 
mélange arbitraire de champs. Il est profitable pour ne pas surchar- 
ger l'écriture de ramener moments pet masses m à la masse du 
proton M, prise comme unité. Ce sont ces nouvelles unités que nous 
emploierons désormais. 

La section efficace dQ s'écrit : 


go = dePérEl PE pn + (pu pu + r)ô( Pi — Pf) 
our) 
X RE RE (—3, — 4) +R oki, —4)—2kikFe 
—2h3k6Fa(—3, — {}) + 2k5kcFs 
— ji G RG (3, — 4) — KG — HRK Gi(— 3, —4) 
+ kiKk:G(—4, —< 2) + k2K:G(— 5} ns 2) 
+ kiK:G:(3, 2 kb, 1) + k:KiGa(t, 0: 2, h4) 
FES kK6G2(3, T2 — /, 1) — k6KiG(r, LUS 3, T2, (A) 
— kK:;Go(— de, — 2; l, 1) — k3KoGo1, 0! EX, — /}) 
+ kaKçGa(—3, + 2}, 11, 1) + keK2Ga(1, —13, 2, — À) 
— hksKG1(8, — 2, — 4, 1) — 4kK3— 3, — 2, 4, 1)] 


+ [expression identique avec ki<— Ki, p° < p']| 


(V-15) 


Li > dl 


Pie Valle PAL CAVE: 


LR € . RC, D à 
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Les F et G 2e les fonctions invarianties suivantes : 
| RCE PUS P") 
Fi =(p°p*Xp!p?) + (pp? p'p*)— (à + p'p°\p°p*) 
(V-16) — (+ pp" {p'p°) + &G + p'p°)G + pp} 
| Fa = PIEDS DSP) 
Fa (PE PobuX PuPy — Poly) 
G(3,2;4,1)—= {1 — pp?) — ptpt)+ (1 — p'p!'\1 — p*p?) 
| — (1 + p'p'Xtepes 
(V-16 bis)  G(8,234,1)= 2(p'p*Xp°p*) + (1 + pip?) + (à + p°p!) 
| E (PHP PERES 
Ga(,8:2,4)=(1— p'p5Xi — p'ps)— (pt + p°, p° + p‘) 


5 et de plus lorsqu'on rencontre une 
& expression telle que F(— 3, — 4), il 
| faut entendre que l’on change le signe 
470 PE de p° et p' Re l'expression de F, de 
”” même que pour les fonctions G on indi- 
F. que de quelle façon doivent être com- 
D+ binés les divers moments pi. 
Fig. 6: L'expression (V-15) devient plus.ma- 


niable lorsque, abandonnant l'inva- 
riance explicite de dQ, on passe au 
référentiel dit du centre de gravité, c’est-à-dire tel que l'on ait 


(Gg. 5) : 


0 a TRE 
. ,, . . re Fe 
la conservation de l'énergie imposant | p = Fr! | =pet" 


Po= Pi Pi = Pi = E 
tandis qu'avec les nouvelles unités il vient E?— 1 + p?. 

C'est avec ce système du centre de gravité que nous comparerons 
données théoriques et résultats expérimentaux. Ceux-ci se rapportant 
à des énergies cinétiques de nucléons peu élevées il est permis de 
négliger dans les fonctions F et G les termes en p* devant ceux 
en 1 et p°. l 

Cette approximation est complètement différente de celle que l’on 
adopte d'habitude dans les théories mésiques où l'on néglige les 
termes d'ordre supérieur en p dans l'élément de matrice (V-13). 
Comme nous l'avons montré un tel procédé n’est pas légitime (S 14), 
tandis qu’après coup, tous les calculs étant effectués, il est permis de 
négliger des termes que nous savons être numériquement très petits : 
à 90 Mv par exemple p* est de l’ordre de quelques millièmes. 
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La section efficace de diffusion par unité d'angle solide s'écrit : 


d 0 : 
= Le( +2p? sint=)-+ Apt int + +hpteost+) 


+ A3 + 4p?) + kiki 1 + p°[r + cos? =]}+ 2k2kp? sin? 2 
2ksk(» + p[2 + cos? =) | 
+ [expression identiqueaveck;<—K;, CUS? À sin? =] 
— AR + pt) —kikapt sin?? cos? à LAKs— 4 K(344p?)] 
Pa kiKap*(cos® 3 4 ptsint cos à | 
RAT — k:Ki(sin? . + p? sin? © cos? +) 
+ aKalr + p[3 sin? À — 2 cos? L]) 
+ AE + p°[3 cos? + — 2 sin? =) 
FF kiK(3 + p°[> + sin? =])+ kKi(3 + DE + cos? -]) 
)— kan cost (1+2p' cos?) 


— kKçptsin?r(r+aptsints * 
— kK5p° cos? 2 ( 1—2p°? sin? :) —kK2p° cos? 2 ( 1—2p° COS? :) 
() 5 at) 
— kk(8+4p?[ 1 + cos? =) — ki (8 +4 par +/4 sin? =] 
* Les coefficients k, avec les diverses modifications faites (en particu- 
lier gv = Yrv — 0) sont : 


2 12 
ass s avf y 
k, — 3 7 ka = \8) ky ee RE 
V_18 g’+ms + My 
(V-18) 2 2 PO 
ApsJ ps apy Jr pv pv 
ka = — 3 me ET NOEL ki 0 his 
(ln LL Cm LL LUS GE mpy 


les K, s'en déduisant comme d'habitude en remplaçant ax par LR 


4 par Q. Dans le système du centre de gravité g°—4p? sin, 
6 
O—4p° cos — . 


33 Cas de champs isolés. Importance des corrections radiatives. — 
Une première application de la formule générale (V-17) sera de nous 
donner les valeurs des sections efficaces en fonction du type de 
champ. Il suffit de garder les coefficients k, K correspondant à un 


type de méson donné. On trouve : 


Dé PET : LE Lade _V LÉ dé *, ©, 00e VELOT SRE r'E 
MUC EN NN 1e RCE PNR ER SER of a Eee, 2 US F + "1 » MA LES M : 
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Champ scalaire (coefficients #1, K;) : 
() . 6 
Cm nt LORS de 1 + ape 
As TRS D POAINNE LT BEL NAN ES Fe 
5 (g°+ms) s (Q°+m5) (g°+ms)(Q+ms) 


Champ pseudoscalaire (coefficients £:, K2) : 


LOIS 
(N°10) rer 


& (V-20) sin* 8 cos? 2 sin? 2 .cos? FX 
| D ED EG peb ps ES 
{Ses (a+) pue (Q+m,) Se (a®+mrs)(Q+mps) 


Champ vectoriel (coefficients k:, K:) : 


D j rk ( 
à (V-21) dv rep 


Le) 8 

Es 2 cin?2- À 
r 1+4p? cos?= x 1+4p°sin : ï 
== ——— v \ 
dQ: 4r°E? } 


(4m) HDE (Q+m2) br Tne)Qne) 


Champ pseudovectoriel (coefficients k:, ke, K:, Ki) : 


5 ; dQ y Me de OPEL 

Rare | pr [a + sin 2) +a(r+2pt)] 

\ boy p? 8 \? 

Gand Gen ll +4 082) +aû apr] 

< RARE 2, D EG 8 
2 ÿ mo ele Pie (1—2p{sint + +eost<)} 
ei PV 

| = 16 -È sint + .cos* = 


PE 
ve 


Les formules (V-19, 20) relatives aux champs scalaire et pseudo- 
scalaire ont déjà été données par Jean et Prentki (72), en utilisant 
directement la méthode de Schwinger. Nous les complétons ici par 
celles se rapportant aux champs mésiques de spin 1. 

Il est intéressant de noter qu’à partir de (V-21) on peut obtenir la 
formule de diffusion de deux corpuscules chargés électriquement, 
comme cas particulier de l'interaction de deux protons couplés à un 
champ vectoriel neutre de masse nulle. On fera dans (Va1)-my—0 
et a—b—1 d’après le tableau du $ 32, tandis qu’on substituera à la 
constante f la charge de l’électron e : 


Ga) Re) 


LE 


ne 


ne EX 


+ > 


Pa) 


LT 


ee ln : 
da Ar?E2pt + ÿ À û 6 
SI cos —— sin? — cos? — 

2 2 2 2 


Cette formule, à des termes d’ordre supérieur près, est celle donnée 
par Müller (73) quand on a fait apparaître explicitement les termes 
d'échange (74). Cette remarque nous permettra de tenir compte des 
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effets électromagnétiques (pour des nucléons de vitesse moulérée) lors 
des collisions PP : il suffira d'adjoindre aux champs mésiques utilisés 
un champ vectoriel neutre, avec my — o et de constante de couplage e. 

Les sections efficaces (V-1g à 22) pour des champs isolés sont 
d'aspect identique sauf pour le cas pseudoscalaire où un facteur pt 
intervient. Au point de vue ordre de grandeur, il résulte qu'à 
constantes de couplages égales, la section efficace dQ»s est beaucoup 
plus petite que celle des autres champs. Inversement, pour rendre 
compte des sections efficaces expérimentales, il devient nécessaire de 
prendre une constante de couplage plus grande pour le champ pseu- 
doscalaire que pour les autres champs. 

Cette valeur élevée de la constante de couplage a une incidence 
directe sur les corrections radiatives, comme le montre le raisonne- 
ment suivant : la probabilité de transition que nous avons calculée 
au second ordre près est P æ | S; F. Si l’on avait tenu compte des 
corrections radiatives par le terme S, de la matrice S on aurait eu 
P'oIS+S,P<(]S:] +]S;]}. Le rapport de ces deux proba- 
bilités est : 


Poe FSI RSA 
(524) Be ON POLE ; 
Si nous supposons, comme nous l'avons fait au $ 23, que S, est 


; Le RASE | Si | \? 
rendu fini par un procédé ad hoc, il vient : + < (: ANA) ) expres- 


sion qui ne dépend que du rapport | S, | / | S: | et que l’on peut 
encore écrire : 


(V-25) 5 << + JA) 


où À est indépendant de la constante de couplage f relative au type 
de méson choisi. On voit ainsi que l’erreur maximum que l'on peut 
faire en négligeant les corrections radiatives croît sensiblement 
comme f?: elle sera beaucoup plus grande pour le champ PS que 
pour les autres champs. C’est ce que confirme le calcul détaillé de A, | 
qui a été fait dans le cas de mésons chargés de spin o (75) : pour le. 
méson pseudoscalaire, les corrections radiatives l’emportent sur les 
termes S2, tandis que pour le champ scalaire elles sont négligeables. 
Il en résulte que l’approximation de Born est pleinement justifiée 
pour le champ mésique scalaire et inacceptable pour le cas pseudo- 
scalaire. Pour des mésons de spin 1, on n’a pas de valeur pour A, 
mais les constantes de couplage étant du même ordre que celle du 
champ scalaire, il est raisonnable d’admettre que les corrections 
radiatives jouent peu et de conserver l’approximation de Born. 
L'importance des termes d’ordre supérieur de S peut être examinée 

aussi d’un point de vue plus physique, car elle est liée à la masse des 
mésons mis en jeu. En effet, la théorie quantique des champs dits 
«locaux » que nous suivons ici est basée sur l'hypothèse de parti- 
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cules-sources ponctuelles. On sait, d'autre part, que si m est la masse 
des mésons susceptibles d'intervenir daus les interactions, la portée 
des forces correspondantes est proportionnelle à m-*. Dans le cas de 
l’électromagnétisme où la théorie des champs a remporté ses plus 
beaux succès l’hypothèse fondamentale est légitime puisque la portée 
des forces est infinie. Au contraire, pour un méson + la portée est de. 
1,2.10—13 cm (et pour un méson + de 0,4. 10—1* cm). Or, le rayon du” 
nucléon est de l’ordre de 0,2.10—1% (*) em et on voit que l'hypothèse 
de sources ponctuelles est assez bien fondée pour des mésons # et 
moins bonne pour les mésons +. On peut donc dire que la théorie des 
champs locaux est satisfaisante pour le problème que nous traitons 
sinous nous bornons à des mésons de masse peu élevée, nettement 
inférieure à celle du nucléon. 

Nous pouvons résumer ce qui précède en disant que la méthode de 
calcul suivie ici est valide : 

1° pour des champs mésiques dont la particule associée n'est pas 
trop lourde vis-à-vis du nucléon ; 

2° certainement pour le champ scalaire ; 

très probablement pour les champs à spin 1 ; 

certainement pas pour le champ pseudoscalaire, en raison de 
l'importance des effets d'ordre supérieur. 


34. Comparaison avec les résultats expérimentaux. Champs isolés. — 
La comparaison des formules (V-19 à 22) se fera pour des énergies de 
nucléons incidents de go Mv (système du laboratoire). On admettra 
de plus que les particules dites x contribuent seules aux forces 
nucléaires. 

On a alors numériquement : m?—2,21.10—? et à go Mv, dans le 
système du centre de gravité p?—4,80.10-?. 

On calculera d’abord p = dQ (18ot)/dQ (0°) pour la valeur de p? 
précédente et on la comparera à la valeur expérimentale 1,20 ($ 4). 
Le tableau-ci-dessous donne les valeurs de p pour les différents types 
de champs mésiques et suivant leur caractère de charge : 


Champs 
Type de champ TT 
chargés neutres symétriques 
S CALANRE MT Et ee 89 0,01 
Pseudoscalaire, , . . 0 co ; ll 
Mectoriel RME 116 0,01 < 
Pseudovectoriel. , , . 1,02 0,98 Ë à 
x 
PER PR CE LR TT de 


(GUN. F., 23. 
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Ainsi, eu dehors du champ pseudoscalaire où aucune conclusion 
n'est permise mais où nous donnons p à titre de comparaison, aucun 
champ scalaire ou de spin 1 ne peut rendre compte du facteur d’asy- 
métrie expérimental. La valeur la plus acceptable est fournie par le 
champ pseudovectoriel chargé ; les théories symétriques donnent en 
moyenne des résultats trois fois trop grands. 

On jugera mieux de la portée de ces conclusions en les comparant 
à celles que donnait Kemmer par une méthode non relativiste (cf. 13). 
Get auteur montrait que le champ vectoriel était seul acceptable pour 
rendre compte des divers états du deutéron. Mais nous avons mis en 
évidence que l’approximation quasi statique qui est à la base des 
calculs de Kemmer influence considérablement les résultats obtenus. 
C'est ce qu’on voit ici, par une méthode exacte relativement aux 
vitesses et qui nous conduit à rejeter aussi le cas du champ vectoriel. 


35. Mélanges de champs mésiques. — On se trouve ainsi ramené à 
utiliser des mélanges de champs mésiques pour rendre compte des 
données expérimentales. En nous bornant à des champs scalaires, 
vectoriels ou pseudovectoriels, chargés, neutres ou symétriques, ce 
qui fait 12 types de champs différents, il existe 66 façons de les 
combiner deux à deux. Nous choisirons entre les mélanges binaires 
possibles en sachant que : 

1° les expériences sur les collisions inélastiques nucléons-noyaux 
montrent que les mésons liés aux noyaux (mésons x) ont des masses 
de 276 pour les corpuscules chargés et de 270 pour les particules 
neutres, en prenant la masse de l’électron comme unité; 

2° les mésons neutres sont à spin o ($ 16). 

Nous couplerons alors un champ scalaire neutre avec mi—2,16.10—? 
et un champ chargé ou symétrique, scalaire, vectoriel ou pseudovec- 
toriel tel que mi —2,25.10-°?. La seule inconnue qui figure dans les 
rapports p et A du $ 4 est le quotient des constantes de couplage f, 
pour les mésons neutres et f pour les autres mésons. Grâce à p nous 
déterminerons le rapport /c/fo puis nous porterons la valeur trouvée 
dans À que nous comparerons à la valeur expérimentale. 
 Donnons sur l’exemple d’un mélange de champs scalaires neutre et 
vectoriel chargés le principe de la méthode. On obtiendra la section 
efficace de diffusion dQ dans ce cas en ne conservant que les coeffi- 
cients k, et K; dans la formule générale (V-17). dQ est la somme des 
sections efficaces différentielles relatives aux champs scalaire et 
vectoriel isolés, dQS et dQY et d’un terme correctif dQ” : 


dQ — dQs + dQv + dQ". 


(V6) | A 


COOP NE AN DO CEE PT ON Er y LÉP RON rh. : 
CPETul 4 x 
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dQS est donné en (V-19) où l’on introduira les paramètres /, et m6: 
De même en portant f. et mc dans (V-21) on aura dQY. Quant à dQ', 
il s'écrit : 
Gaby pa ya 34 hp? 
dQ ANT gere / (a+ m6)(Q2+ mi) $ 


Un calcul numérique simple donne p et À en fonction du rapport 
= 0 : 
Self 0,4£? + 0,66€ — 0,02 
ES 0 09Ë? Æ 0,69Ë + 2,15 * 


o,4E? + o.66E - 0.02 
77 0,38€? 0,23€ + 0,08 


les deux signes différents se rapportent aux deux types de mésons 
neutres possibles, c'est-à-dire as —Æ+ 1. On égale p à la valeur expé- 
rimentale 1, 2 d’où l’on tire : 


Portant enfin dans (V-26), il vient : 


59 (Ge EN 


II As —= — I 


= | 


tandis que la valeur expérimentale est A= 3,7 (cf. 1-3). 


En répétant ce raisonnement pour les différents mélanges binaires 
possibles, on peut dresser le tableau suivant où l’on donne les valeurs. 
de À : 


: 


Champs —+ S symé- ,| V symé- PV PV symé-|| 
S chargé trique V charge trique | chargé | trique 
as = + 1| imposs, TI 55 80 
S 
| neutre 
as —=—1|imposs. \1 11 1,2 


Ce tableau nous montre que les mélanges binaires essayés sont 
inacceptables soit parce qu’ils conduisent à des trinômes en ë dérivés 
de (V-26) sans racines réelles, comme pour la combinaison de mésons 
scalaires chargés et neutres, soit parce que les valeurs de À obtenues 
sont trop différentes de la valeur expérimentale 3,7. SE 

Il est permis bien entendu de combiner plus de deux champs entre 
eux, mais alors on disposera d’un arbitraire tel que le problème perd 
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tout intérêt : on pourra en général rendre compte des valeurs de petA 
et pour apprécier la validité du mélange choisi, il faudra considérer 
un autre phénomène, comme la variation de la section efficace totale 
de diffusion avec l'énergie des nucléons. 


36. Autres méthodes de comparaison. — Quand on ne connaissait 
que l'existence et la masse des mésons rx chargés, Marty et 
Prentki (49, 50) avaient proposé un procédé d'étude des champs mési- 
ques, analogue au précédent, mais plus général. On associait à un 
champ de mésons + chargés de masse connue, un champ mésique 
neutre à masse arbitraire m'. On dispose de cette façon de trois para- 
mètres : les deux constantes de couplages et m’. Cette méthode appli- 
quée au cas de combinaisons de champs de spin zéro, couplés deux à 
deux, permet de rejeter tout mélange de champs chargés ou symétri- 
ques dont le méson associé a une masse égale à celle du méson ret 
de champs neutres à caractéristiques arbitraires. Cette conclusion 
générale doit être restreinte maintenant à des mésons scalaires, car 
l’étude que nous avons faite sur les corrections radiatives nous a 
montré que la méthode de Born est inapplicable au champ pseudo- 
scalaire. 

Il peut être avantageux aussi pour confronter les résultats de 
expérience aux prévisions théoriques d’utiliser les sections efficaces 
totales de diffusion NP dont la variation est inversement proportion- 
nelle à l’énergie cinétique de la particule incidente, ou encore de 
comparer entre elles les distributions angulaires NP et PP. Tous ces 
procédés sont équivalents à celui qui a été employé ici et nous ne 
nous y attarderons pas. 


37. Conclusion. — Les conclusions que l’on peut tirer de ce travail 
sont de deux ordres. D’une part, d’un point de vue expérimental, on 
voit que les collisions entre nucléons à grande énergie forment un 
moyen extrêmement commode pour analyser toute théorie des forces 
nucléaires. Il suffit d’avoir avec une bonne précision la distribution 
angulaire de collisions NP par exemple pour décider de façon rapide 
le la valeur d’une théorie, dans un domaine où les effets relativistes 
‘ommencent à jouer. 

_ Sur le plan théorique, l’étude de l'importance des corrections radia- 
ives nous a conduit à laisser de côté le cas du champ pseudoscalaire, 
qui avait été préconisé par de nombreux auteurs pour expliquer les 
forces nucléaires (39, 48). Pour les autres champs usuels, où nous 
pouvons appliquer la méthode de Born, on n’arrive à aucun résultat 
satisfaisant, contrairement à ce que prévoient les théories non relati- 
istes, qu’il s'agisse de champs isolés ou de mélanges. Doit-on en 
onclure qu’une théorie mésique des forces nucléaires est impossible ? 
A notre avis non. Il convient en effet de noter que tout le travail qui 
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précède est basé sur la théorie des champs dits « locaux » qui on l’a vu 
n’est guère satisfaisante pour les mésons lourds, en raison de la 
faible différence qui existe entre le rayon des nucléons et la portée 
des forces correspondant à ces derniers. De plus nous manquons de 
données expérimentales sur le rôle des mésons lourds dans les inter- 
actions nucléaires. 

Il convient donc de suivre avec intérêt toute théorie nouvelle où lon 
cherchera à éviter l'emploi de sources ponctuelles et de rechercher si 
dans le cadre même du formalisme des champs locaux, il n'existe pas 
une méthode d’approximation meilleure que celle de Born. Parallèle 
ment, toute donnée expérimentale nouvelle sur les mésons lourds 
contribuera à diminuer l'arbitraire dans le choix théorique de types 
de champs. 
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CHAPITRE VI 


CONCLUSION GÉNÉRALE. RÉSUMÉ 


Ce travail contribue à montrer quels progrès les théories explicite- 
ment covariantes des champs constituent par rapport aux méthodes 
usuelles. Laissant de côté les simplifications pratiques dans les calculs 
sur lesquelles nous ne nous sommes pas étendus, il devient possible de 
tenir compte de façon automatique des effets relativistes. Ceci nous a 
permis de reprendre le problème des théories mésiques des forces 
nucléaires en nous libérant de l'hypothèse quasi statique, qui influence 
comme nous l’avons démontré au chapitre III, de façon très impor- 
tante les conclusions auxquelles on arrive. Nous avons aussi indiqué 
(chapitre premier) que les processus de collision nucléon-nueléon 
étaient d’un emploi préférable aux données sur les états station- 
maires du deutéron pour juger de la valeur d'une théorie. 

Nous calculons donc la matrice de diffusion élastique de deux 
nucléons, de façon manifestement covariante avec l’approximation de 
Born. Chemin faisant (chapitre IV), nous donnons un mode de déduc- 
tion de la représentation d'interaction à partir de celle de Heisenberg, 
qui est général et qui nous semble la voie la plus naturelle pour 
définir l'équation de Tomonaga-Schwinger. Après avoir calculé 
(chapitre V) les sections efficaces de diffusion, nous sommes en 
mesure de discuter l’approximation de Born utilisée et de comparer 
les résultats expérimentaux aux données théoriques pour les champs 
scalaire, vectoriel et pseudovectoriel. Aucun de ceux-ci ou de leurs 
mélanges deux à deux ne peut rendre compte à la fois des distribu- 
tions angulaires dans les chocs NP à go Mv, ni de la création de 
mésons * chargés ou neutres. Le champ pseudoscalaire doit être 
étudié par des méthodes différentes en raison de l'importance des 
corrections radiatives dans ce cas. 
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AIMÉ COTTON 


Le 16 avril dernier, dans sa petite maison de Sèvres, s’éteignait ! 
Aimé Cotton après soixante années uniquement consacrées au déve- 
loppement de la physique. Le nom et l’œuvre d’Aimé Cotton sont 
universellement connus du monde savant ; de nombreux physiciens 
français lui doivent leur formation scientifique et morale, leur goût 
pour la recherche et le culte de la vérité scientifique. A l’Académie 
des Sciences les avis qu'il donnait d’une voix douce étaient tRAjeus 
des mieux écoutés. 

Pendant plus de vingt- cinq ans il a fait partie de la Direction scien- 
üfique des Annales à laquelle l’avaient appelé Marcel Brillouin et 
Jean Perrin en 1924 et il a contribué, par un choix judicieux des 
mémoires que lui présentaient les jeunes auteurs, à faire de notre 
revue l’une des plus importantes publications scientifiques françaises. 
Nous voulons pieusement conserver son souvenir. 

Tour à tour professeur à Toulouse à la fin du siècle dernier, puis à 
l'Ecole normale pendant vingt ans, à la Sorbonne entre les deux 
vuerres et directeur du laboratoire dé Bellevue sil inspiré de nom- 
breuses recherches dont les résultats sont aujourd’hui classiques et 
n’a jamais rien laissé passer qui fut incorrect ou médiocre. 

Mais il a accompli lui-même une œuvre scientifique plus belle que 
joutes celles qu’il a inspirées, et qui le place parmi les plus grands 
physiciens de notre temps. C’est une joie de l'esprit de lire les 
mémoires qu'il a publiés dans les Annales et que consultent toujours 
10s élèves. 

Aimé Cotton est à l’origine du développement dre de la 
bhysique moléculaire et cela; parce qu'il a su appliquer aux problè- 
mes de la structure et de la symétrie des molécules les plus puis- 
sants instruments de l’électromagnétisme et les méthodes les plus 
affinées de l'optique. Parti d’une étude de la polarisation rotatoire de 
a lumière dans les liquides dont les molécules ne sont pas superpo- 
sables à l’image qu’en donnerait un miroir-plan, il a découvert, lors- 
jue ces liquides sont colorés, que les deux vibrations circulaires 
lroite et gauche de Fresnel sont inégalement absorbées et que la 
ariation “ pouvoir rotatoire avec La longueur d'onde présente des. 
nomalies à travers certaines bandes d’absorption. Ce dichroïsme 
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‘circulaire constitue aujourd’hui un précieux moyen d'investigation 


des configurations électroniques dans lès molécules. | 
Un tel succès dans l’étude de la polarisation rotatoire naturelle 
poussait Cotton à chercher, dans les liquides colorés plongés dans un 
champ magnétique, un dichroïsme rotatoire magnétique : il ne l’a 
rencontré que beaucoup plus tard mais, possédant un puissant 
électro-aimant, il a, avec Pierre Weiss, approfoudi l’étude du phéno= 
mène de Zeeman récemment découvert et il en a tiré la première 
mesure correcte du rapport entre la charge et la masse d’un électron. 
Son petit livre sur l’effet Zeeman date de cette époque préquantique®s 
on y trouve l'essentiel de la technique ainsi que la théorie de Lorentz 
qui a été le point de départ de nos conceptions actuelles. 
 Gotton était près d'abandonner la physique moléculaire pour l'élec-" 
tronique lorsque des recherches sur les particules ultramicrosco- 
piques en collaboration avec Henri Mouton le ramènent au point de. 
départ. Ses premières études sur ce sujet sont résumées dans l'ouvrage. 
classique sur les ultramicroscopes et les objets ultramicroscopiques 
où il décrit un dispositif très simple qui lui permet une observation 
facile. 


À l’ultramicroscope les particules, vivement éclairées sur un fond 
noir, apparaissent un peu comme des étoiles. Plus ou moins bril- 
lantes, agitées de mouvements plus ou moins vifs, elles n’ont ni 
forme, ni structure. Pour les mieux connaître, Cotton a imaginé de 
placer la solution colloïdale dans un champ magnétique et d'analyser. 
les divers phénomènes observables dans le champ. Telles sont les 
origines de ses recherches sur la biréfringence, le pouvoir rotatoire 
et le dichroïsme magnétique de l'hydroxyde de fer colloïdal. Tout” 
s'explique si l’on admet une orientation des particules suivant des 
lignes de force, plus ou moins génée par l'agitation thermique, mais. 
analogue à celle que prendrait un gros cristal. Puisque les particules 
s’orientent, c’est qu’elles sont anisotropes au point de vue magné- 
üque, et c'est parce qu’elles possèdent en outre une anisotropie 
optique que le liquide devient biréfringent. Pour établir solidement 
la théorie de l'orientation des particules, Cotton a alors réalisé une 
de ces belles expériences dont il avait le secret : ajoutant de la géla- 
tine à la solution pendant qu’elle est soumise à l’action du champ, il. 
immobilise les particules et il constate que la gelée reste aimantée 
hors du champ. 

A. Cotton a eu l'occasion, au cours de ces recherches, de beaucoup 
perfectionner les mesures polarimétriques pour la détermination des 
deux inconnues qui définissent une vibration elliptique (améliora- 
tion des sources de lumière et des procédés d'observation par un 
emploi correct des lames cristallines). Si son laboratoire de la Sor- 
bonne fournit aujourd’hui des lames quart d'onde et demi-onde un. 
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beu partout en France et à l'étranger, c’est qu’une de ses élèves y 
applique strictement les méthodes qu’il nous a autrefois enseignées. 

L'étude des particules colloïdales a été pour lui un excellent 
entrainement pour aborder avec succès les problèmes moléculaires. 
[l ne s'agit plus de brillantes étoiles perceptibles isolément à l’ultra- 
microscope ; ce qu’on appelle un liquide pur est un grouillement de 
molécules cent mille fois plus petites que les grains sur lesquels por- 
aient jusque-là ses expériences. 

Cependant l’observation du mouvement brownien des particules 
colloïdales avait déjà permis à Jean Perrin de dénombrer les molé- 
cules qui, malgré leur faible masse, arrivent à bousculer, au hasard 
des chocs, des masses beaucoup plus grosses. Maïs il s’agit d’un: 
autre problème : ces molécules, malgré l'agitation thermique, ne 
serait-il pas possible de lés orienter dans un champ et de déceler 
cette orientation ? 

C’est ainsi qu’'A. Cotton est parvenu à mettre en évidence, avec 
Henri Mouton, la biréfringence magnétique des liquides purs dont 
Keir avait découvert en 1879 la biréfringence électrique. 11 a d’ail- 
leurs repris lui-même l'étude de l'effet Kerr et pendant six ansila 
multiplié les expériences dans le champ électrique comme dans le 
champ magnétique. Faisant varier l'intensité des champs, la tempé- 
rature, la longueur d’onde, il a définitivement prouvé la réalité d’une 
orientation des molécules, conséquence de leur anisotropie. 

L'orientation des molécules dans un champ nous paraît naturelle 
aujourd’hui ; mais pour comprendre la grande portée des travaux de 
Cotton il faut se rappeler qu’à l’époque où il les a entrepris d’autres 
hypothèses avaient cours et paraissaient plausibles. Paul Langevin 
lui-même, qui venait de publier son beau mémoire, aujourd'hui clas- 
sique, sur la théorie cinétique du magnétisme, n'avait pas prévu 
orientation des molécules diamagnétiques qu'ont révélée les expé- 
riences de Cotton. 

Le terrain de recherches que Cotton nous a ouvert s’est considéra- 
blement étendu depuis une trentaine d'années. Longtemps en effet 
es physiciens n’avaient eu, sur la symétrie moléculaire, que les ren- 
eignements plutôt négatifs que donnait le pouvoir rotatoire ; 1] a 
té le premier à envisager le problème dans toute sa généralité et a 
mis à notre disposition un premier moyen de l’aborder en faisant 
igir simultanément sur les molécules un champ électrique et un 
-hamp magnétique. À 

L'importance de ces découvertes ne nous fait pas oublier que Cotton 
à poursuivi bien d’autres recherches dans tous les domaines de la 
physique, curieux de tout ce qui tombe sous le sens, riche d'idées 
1euves, toujours prêt à réaliser le contrôle expérimental, à perfec- . 
onner les méthodes et les instruments. Je ne citerai que sa balance 
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pour la mesure précise des champs magnétiques, décrite dans tous. 
les manuels de physique. | 

Mais je m'en voudrais de ne pas parler d’une de ses plus belles 
réussites : la construction du grand électro-aimant de Bellevue. 
Cotton avait reconnu que les études sur le magnétisme exigeatent 
une augmentation non seulement de l'intensité du champ, mais aussi 
du volume dans lequel il est utilisable. Après avoir discuté les 
diverses solutions du problème, il présente à l'Université de Paris et 
à l'Académie des Sciences un projet définitif pour la réalisation 
duquel 50 000 francs sont mis en réserve! IL avait agi avec une rare 
ténacité et ses efforts pour aboutir n’ont pas été vains : il serait dif 
ficile d’énumérer tous les travailleurs qui l’utilisent depuis vingt ans 
et tous les services qu’il a rendus à la science. 

Mais, si l’on obtient facilement des champs intenses avec un élec- 
tro-aimant, il faut, pour alimenter le courant dans les bobines; 
consentir à une grande dépense d’énergie et d'autre part l'intensité 


du champ, qu’il faudrait maintenir rigoureusement constante pour 
des mesures précises, suit les variations inévitables du courant 


inducteur. Cotton a alors aidé activement à la réalisation du projet, 
présenté par M. Rosenblum, de ce gros aimant permanent dont je ne 
crois pas que l'équivalent existe ailleurs ; le laboratoire de Bellevue, 
avec ces deux puissants instruments, est un centre de recherches 
unique au monde. 

Revenant sur le passé, rappellerai-je le rôle de Cotton dans Ia 
défense nationale pendant la première guerre mondiale ? En 191%, 
dans les laboratoires vidés par la mobilisation générale, il installe 
de nouvelles équipes et plusieurs de ses élèves partent pour le front 
avec ses appareils de repérage. Ces appareils sont des chefs-d’œuvre : 
la possibilité de mesurer de très courtes durées avec un fluxmètre 
permettait l'emploi de bases courtes pour déterminer la direction 
d'une onde sonore et il mettait à la disposition des sections de repé- 


rage par le son un matériel léger, facile à déplacer, un véritable 


matériel de campagne. 
Enfin je ne peux m'empêcher de rappeler l'émotion des étudiants 


lorsque, en novembre 1941, je faisais mon premier cours dans la 


chaire où j'avais l'honneur de succéder à mon maître Aimé Cotton : 
ils avaient appris que le savant au grand cœur, dont J'évoquais — 
comme je le fais aujourd’hui — l’œuvre scientifique, était alors 
odieusement détenu à Fresnes par les Allemands. 


La grande bonté et l’activité souriante du maître disparu resteront 
longtemps dans notre mémoire. RS 


J. CABANNES. 


RÉFRACTION DES SOLIDES. 
MESURES AUX BASSES TEMPÉRATURES 


Par Marc BARBARON 


Attaché de Recherches au Laboratoire des Basses Températures 
et du Grand Electro-Aimant de Bellevue (1). 


SOMMAIRE. — On envisage les divers facteurs dont dépend l'indice de 
réfraction d’un solide transparent dans le domaine visible : bandes 
d’ab<orption, température, densité ; les distances interatomiques consti- 
tuent le facteur déterminant. 

Une étude de la polarisation optique dans les solides et de diverses 
expressions du champ intérieur conclut à la validité de l’équation de 
Lorentz-Lorenz, moyennant des nn de polarisabilité et de champ 
RE TEr LUE 
mL2o 
fondamentale de l’optique, mais elle est variable. 

De l’additivité des réfractions spécifiques on déduit celle d’une nouvelle 


intérieur. La réfraction spécifique © = = - (2 densité) est la grandeur 


; : Re ë DATANT FLE 
grandeur, la dispersion spécifique, fonction de _ et indépendante de l’état 


physique en première approximation ; des applications aux mélanges et 
aux solutions sont exposées. 

Par soustraction de réfractions spécifiques principales on définit la 
biréfraction spécifique. On discute l’origine de cette grandeur liée à la 
biréfringence : 10 dans les spectres d'absorption ; 20 dans les interactions 
des dipôles induits par l’onde lumineuse. A ces interactions correspondent 
des termes correctifs jusqu’alors négligés dans l’équation de la réfraction 
et qui sont essentiels pour les biréfringences. 

La biréfraction permet d'apporter une vue d'ensemble et des précisions 
utiles dans l'étude des diverses biréfringences naturelles et artificielles, 
sur la théorie de l'orientation moléculaire et sur la dispersion. C’est ainsi 
que l’anisotropie optique d’une molécule uniaxe est proportionnelle à la 
biréfraction. On discute la sigaification des formules de dispersion exis- 
tantes et de celles qui sont proposées, 

Pour compléter l'étude de la variation thermique des réfractions spéci- 
fiques, des mesures ont été entreprises à basse température jusqu’à — 2000 C. 
A l’aide du goniomètre à prisme décrit, on mesure les indices absolus de 
réfraction, la biréfringence et la dispersion. 

On a étudié des cristaux cubiques d'usage courant (chlorure de sodium, 


(:) Devenu par la suite laboratoire Aimé Cotton. 


tion périodique éditée avec le concours 
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fluorine), des cristaux qui ont un point de transformation (chlorure et 
bromure d’ammonium), un cristal absorbant (blende), une matière plas- 
tique (plexiglas) et deux cristaux uniaxes (quartz, calcite). 

Les résultats trouvés (chlorure de sodium, fluorine) sont en accord avec 
ceux de la photo-élasticité; la proximité de la région d'absorption (biénde) 
n’apporte pas d’élément nouveau ; le chlorure d'ammonium permet une 
bonne vérification de la théorie du champ intérieur; le bromure d'ammo= 
nium devient biréfringent au-dessous de son point de transformation mais 
seul l’indice ordinaire a pu être mesuré. Ces deux sels d’ammonium ont 
présenté une certaine opalescence au cours de la transformation. La 


dispersion “ augmente avec la température sauf dans le cas du plexiglas; 


les mesures de dispersion permettent de prévoir l’ordre de grandeur de la 
variation thermique de la polarisation rotatoire magnétique. 

Quand la température s'élève certains indices de réfraction augmentent, 
d’autres diminuent. Les réfractions spécifiques augmentent généralement. 
Leurs variations, continues et discontinues suivent celles de la densité, 
indépendamment du sens de variation de l’indice. Sauf au voisinage d'un 
point de transformation accompagné d’un changement de système cristallin 


: Eure : FANS 
(bromure d’ammonium, HRAREER LES une fonction décroissante de la 


densité, à peu près linéaire, en accord avec la théorie. 
Cette deuxième intervention de la densité, qui est du même ordre 
de grandeur que la première, traduit globalement les variations de la 


polarisabilité des atomes (du spectre d’absorption), et les variations du 
champ intérieur. 


CHAPITRE PREMIER 


LES PARAMÈTRES DE LA RÉFRACTION 


L'objet de la présente étude est celui que se proposaient Biot et 
Arago en 1806 quand ils entreprirent les premières expériences pour 
relier l’indice de réfraction d’un corps à sa densité. 

Les principales étapes dans ce domaine sont constituées par les 
travaux de Lorenz et de Lorentz (1880, champ intérieur) et de Pockels. 
(1889, compression élastique des solides). 

Nous nous bornerons ici principalement à la lumière visible et aux 
corps solides transparents. Les expériences portent sur la variation 
aux basses températures des constantes optiques de quelques solides 
iSotropes et cristaux uniaxes utilisés en optique. CR 

Les propriétés optiques des corps solides dé 
de beaucoup de paramètres : 

1° de l'orientation du vecteur électri 
rapport au solide s’il n’est pas isotrope 


pendent généralement 


que de l'onde lumineuse par 
; nous traiterons toujours des 
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indices principaux de réfraction, qui correspondent aux directions 
des vibrations que le solide peut transmettre sans les déformer; 

2° du milieu dans lequel est plongé le solide ; nous le placerons 
dans le vide et traiterons des indices absolus à pression nulle, n ; 

3° de la fréquence y de la lumière employée pour faire les mesures 
et des différentes régions d'absorption dans l’ultra-violet et dans 
Pinfra-rouge, ainsi que de leurs variations ; 

4° enfin de la température {, de la pression pet de la densité p. 

Les variations de l'indice de réfraction en fonction de {, p et p peu- 
vent être attribuées à des modifications des spectres d'absorption ou 
des moments électriques induits dans chaque atome. 


Spectres d'absorption. — L'existence de fréquences d'absorption 
propres aux divers oscillateurs est le phénomène fondamental qui 
détermine l'excitation de ceux-ci et la transmission de la lumière avec 
une certaine vitesse de phase. La connaissance de l’ensemble de ces 
fréquences propres et de la « force k, » de chaque bande d'absorption 
(probabilité de transition) permet de calculer l'indice de réfraction n 
pour n'importe quelle fréquence par la formule classique : 


(N nombre d’atomes par centimètre cube), dans la mesure où elle 
est valable. 

Donc tout ce qui influe sur l'indice de réfraction (température, pres- 
sion, densité, etc...) doit se retrouver sur le spectre d'absorption et la 
mesure des variations de celui-ci donnerait la connaissance complète 
des variations des indices de réfraction ainsi que de la biréfringence. 

On en déduit en particulier qu’il est équivalent de dire qu'un cristal 
a trois indices principaux de réfraction ou qu'il a trois spectres d’ab- 
Sorption principaux. À l’additivité des réfractions moléculaires dans 
un composé doit correspondre, et au même degré de précision, l’addi- 
vité des spectres d'absorption des composants du moins dans l'U.-V. 

Mais cette méthode d'étude de la réfraction est difficile à mettre en 
œuvre expérimentalement. 

En effet : 1° le calcul de n pour une longueur d’onde nécessite la 
connaissance de l’ensemble du spectre d'absorption, y compris des 
intensités relatives, donc de plusieurs appareils spécialisés dans les 
divers domaines de longueur d'onde ; 

> nest surtout influencé par de très fortes bandes d’absorption 
dans l’ultra-violet lointain dont on ne connaît souvent que la limite 
du côté des grandes longueurs d'onde, mais qui s'étend probable- 
ment jusqu’au domaine X. D'une part, il est difficile de décrire de 
pareilles zones d'absorption par quelques y, isolés. D'autre part, les 
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variations thermiques comportent, outre les déplacements de la 
limite de transparence (blende), des déplacements des maxima d’ab;, 
sorption, ainsi que des variations d'intensité et de largeur re | 

L'interprétation théorique de l’absorption ultra-violette (?) et à plus 
forte raison l’évaluation des variations thermiques (*) n’en sont qu'à 
leur début. | 
Des modifications de niveau des bandes et raies électroniques résul= 
su tent des variations d'amplitude des vibrations longitudinales (élargis- 
sement) et àun moindre degré des variations de dimension du réseau 
(déplacement et élargissement). 

Ceci permet d'espérer, surtout pour les cristaux cubiques, exprimer 
les variations thermiques de la réfraction en termes de dilatation, 
car la dilatation est une conséquence directe de l’amplitude des vibra- 
tions, et de leur anharmonicité. 


* 


+ Le paramètre densité. — Les influences de la température, de la” 
pression et de la densité sur la réfraction ne sont pas indépendantes. 
Mc . Pockels a montré sur plusieurs cristaux cubiques (CINa, F,Ca) qu’il 
 étaitindifférent d'obtenir une même variation de densité par compres- 
ÿ sion uniforme ou par refroidissement, la variation den étant la même. 
dans les deux cas. Il est vrai que cette équivalence des variables p et # 
se trouvait en défaut pour les corps anisotropes. 
I n'existe pas à ma connaissance d'étude des bandes d'absorption 
des solides en fonction de la pression, mais seulement quelques 
résultats pour des raies (terres rares, rubis) : il serait intéressant de 
comparer, par exemple sur la blende, les influences de p et de t. 
| Cette équivalence de p et de { pour les cristaux cubiques ne se. 
retrouve pas dans le calcul quand on applique une des. nombreuses. 
formules qui ont été proposées pour relier l'indice de réfraction à la 
_ densité, et dont la seule qui soit bien établie est celle de Lorentz- 


R—1 ! 4 à 
r Lorenz — . == Cte, On sait pourtant qu'aucune n’est tout à fait 
n +2 p 
satisfaisante. 


La conclusion de Pockels, suivi en cela par beaucoup d'autres 

auteurs, était qu'il fallait distinguer même pour les cristaux cubi- 

ques, à côté d’une influence de p calculée, une influence propre de la 
température identifiée aux variations du spectre d'absorption. 

A cela on peut présenter plusieurs objections : fe 

1° Rüen ne permet d'affirmer qu’une variation isotherme de la den- 

. sité n'influe pas aussi sur le spectre d'absorption des solides (comme 


() Il existe quelques mesures à basse température. H. FESErELDT. Zeit. 
J- Phys., 1030, 64, 741. : 
(?) F, Seirz. Théorie Moderne des Solides, Masson, 1950. 
(*) A. Rankowsky. Phys. Rev., 1948, 73, 749. 
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iors de la fusion); iln'y aurait alors pas là deux influences distinctes 
de p et de f. 

2° L'expérience montre que le paramètre p suffit à décrire le com- 
portement optique des cristaux cubiques, mais pas celui des cristaux 
inisotropes ni des verres; la conclusion logique devrait être qu’une 
mfluence « propre » de la température n’est à envisager que pour 
eux-là et pas en général pour tous les solides. 

30 C’est pour éviter cette difficulté qu'on limite l'influence de la 


lensité, même pour les cristaux cubiques, à celle que l’on peut. 


léduire de l'application de la formule de Lorentz-Lorenz. Mais une 
iutre conclusion peut être tirée, c'est que la formule de Lorentz- 
Lorenz n'introduit pas la densité de façon correcte, même pour les 
ristaux cubiques. 

L'étude de la polarisation optique nous permettra d'établir une 
orrection convenable à cette formule. 

Nous partirons donc de la proposition suivante : tout se passe 


mme si c'était les variations de la disposition (moyenne) des atomes. 


lans l’espace, éventuellement traduite par la densité, qui détermi- 
iait Les variations de l'indice de réfraction. 

Les variations de densité ne représentent rigoureusement des 
ariations des distances interatomiques que dans les cristaux cubi- 
jues de composition simple (par ex. types CINa et CICs). Nous mon- 
rerons par l'expérience dans ce cas que si l'équation de Lorentz- 
sorenz est insuffisante, on obtient cependant une représentation 
atisfaisante en prenant en considération le seul paramètre p, confor- 
nément aux résultats de la photoélasticité pour une compression 
iniforme et sans faire intervenir directement la température. 

Pour les corps anisotropes de même que peur ceux qui doivent leur 
sotropie à une compensation statique (aluns, verres) ou dynamique. 
fluides polyatomiques) les variations de densité ne représentent pas 
n général une variation relative commune à toutes les distances 
nteratomiques dans les mailles, dans les molécules, ou entre elles, 
t c'est dans ce fait qu'il faut voir, à notre avis, la raison de ce que la 
ensité, ou même les dilatations anisotropes macroscopiques ne 
euvent prétendre caractériser les variations optiques d’un édifice 
aoléculaire et qu’à une même variation globale de p produite par 
es causes différentes peuvent correspondre des variations de réfrac- 
on distinctes. 

Quand on possédera des données sur les dilatations internes telles 
ue celles des groupes O; dans la calcite, des molécules H,0 dans les 
luns, etc., et qu’on pourra faire exactement les corrections qu'im- 
lique notre hypothèse, on pourra vérifier s’il reste une influence pro- 
re de {, Même pour les cristaux dont les indices de réfraction ont 
é étudiés jusqu’à des températures où le rayonnement thermique 


HS Etats a ne. 
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vient empêcher les mesures, oxydes de Titane (!) jusqu'à 800° C, dk 
Zirconium (?) jusqu’à 1 0000 C, une influence propre de { ne semble 
pas évidente, par exemple pour la brookite, où indices et dilatatiot 
sont des fonctions linéaires de la température. 

Nous utiliserons ici la température comme un moyen de faire 
varier la densité ou plus précisément les distances interatomiques. Le 
domaine des basses températures a été choisi parce qu’il était très 
peu exploré. 

Les mesures sont faites à pression nulle, la correction correspon: 
dant au passage à la pression atmosphérique reste sans doute de 
l’ordre de la 5° ou de ‘a 6° décimale de l'indice ; elle a été négligée. 
de sorte que le paramètre p n'apparaîtra pas non plus dans cette 
étude. 


CHAPITRE II 


POLARISATION OPTIQUE DANS LES SOLIDES 


L'onde lumineuse est caractérisée en particulier par son champ 
électrique E dans le vide. Un atome placé dans ce champ est pola- 
risé : il est le siège d’un momentélectrique x proportionnel au champ, 
le coefficient de proportionnalité définissant la polarisabilité « de 
l'atome, & — 0oE. S'il y a N atomes par centimètre cube, on additionne 
ces moments pour 1 cm* (ou leurs composantes parallèles au champ), 
c'est la polarisation P — Ny. 

La polarisabilité à de chaque atome est une somme de termes en 


le Kat ; N £ £ 
2, Où interviennent tous les oscillateurs possibles de l'atome et du 
vo — 


solide, principalement les électrons de la couche superficielle (proche 
ultra-violet) et les oscillations de vibration des atomes ou ions 
(proche infra-rouge). Pour une fréquence déterminée v, la polarisa- 
bilité « n’est peut être pas tout à fait indépendante de la température 
et de l’état d’agrégation. 

Quand de nombreux atomes se trouvent dans l'onde lumineuse les 
dipôles induits s'influencent mutuellement; il y a interaction, le 
champ électrique n’a plus la valeur qu'il avait dans le vide, mais en 


moyenne une valeur supérieure F—E Le “ P calculée par Lorentz (y 


L'équation de définition de la constante diélectrique P =. E per- 


(!) A. ScnRôper. Zeit. f. Krist. 1928, 67, 485. 
() W. F. Erezer. Veues Jahr. Min., 1927. 55 À, 4or. 
(#) H, A. Lorenrz. The theory of electrons, Leipzig, 1909, 138. 
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met de transformer cette expression en F — È + ? E ou dans ledomaine 


électronique F — E . A 54 


À chaque expression du champintérieur F correspond une expres- 


Sion de la polarisabilité, une équation de réfraction. Le champ de 
Lorentz conduit à : 


T 2 F 
LES hr x avec a = < > Jo 
où « est à remplacer par Xa s’il y a plusieurs sortes d’atomes. 


_ Valabilité de l’expression de Lorentz. — Le calcul de Lorentz est 
rigoureux dans le cas des milieux isotropes et dans l’hypothèse où 
les moments u —2F ne sont pas eux-mêmes influencés par la pré- 
sence des atomes voisins (intérieurs à la sphère de Lorentz) soit par 
lPintermédiaire des polarisabilités soit par celui du champ intérieur. 
Lorentz évalue seulement le champ dû aux atomes assez lointains 
pour qu'on puisse les assimiler à de la matière continue. Or, l’expé- 
rience montre que même pour les corps isotropes assez condensés 
l'influence des proches voisins ne peut être considérée comme nulle 
par compensation. 

nm — 1 
n + 2 
un invariant. Non seulement on trouve deux valeurs distinctes pour 

les corps biréfringents mais on trouve dans tous les cas des varia- 

tions brusques lors des changements d’état ou des transformations du 
deuxième ordre accompagnées d’un changement de densité ; de plus 

les mesures d'indice de réfraction et de densité sont assez précises 

pour mettre en évidence une variation continue de la réfraction spé- 

cifique avec la température et avec la pression. 


Dans ce cas, en effet, la réfraction spécifique 


I . A 
— devrait être 
e 


Variation thermique expérimentale de Ia constante de Lorentz- 
R—II 
us que nous 


dénoterons + et qui devrait être constante dans les théories de 


Lorenz. — La réfraction spécifique d’un corps 


Lorentzet Lorenz, ne l’est rigoureusement que pour les gaz faiblement 
comprimés dont on fait varier la température. Dans tous les autres 
cas, les mesures dont la précision dépasse le 1/1 000 indiquent une 


dépendance de p ou {. Pour les gaz fortement comprimés = peut 


3 PE .R ( 
passer par un maximum ; pour les liquides si + est généralement 


une fonction croissante de { (sulfure de carbone, benzène, aniline, 


M 
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iodure de méthylène, etc...) il existe des exemples de décroissance : 
l’eau, l’hélium liquide, les acides formique et acétique. à 
Pour les corps solides étudiés ici ou ailleurs, nous n'avons pas 


+ re R : 
trouvé d’exception (‘) : la réfraction Spéchque est loujours une 


fonction croissante de la température, décroissante de la densité: 

Ceci est aussi vrai des cristaux anisotropes pour lesquels nous jus- 
tifierons l'emploi de « réfractions principales ». (réfraction ordi- 
naire R,, extraordinaire Re). Cela s'applique aussi bien aux solides 

dont les indices sont déjà des fonctions croissantes de { (blende, 
silice, calcite, zircone, diamant, cinabre, verres. en général corps de 
grands indices ou de faible dilatation) qu’à ceux dont les indices 
décroissent ; de ceux qui passent par uu minimum (brookite) comme 
de ceux qui deviennent croissants dans l’ultra-violet. 

On manque de données pour dire si cela cesse d'être vrai à l'ap- 
proche des bandes infra-rouges ou au delà, domaine où ia polarisation 
atomique prend le pas sur la polarisation électronique. C'est en effetà 
cela que l’on attribue le comportement exceptionnel de l’eau. 


Discontinuités de la réfraction spécifique. — Nous n’avons pas trouvé 
d'exception aux propositions suivantes qui s’appliquent aux change- 
ments d'état physique et aux différents points de transformation : 

1° Toute transformation qui a lieu avec discontinuité de densité 
s'accompagne d’une discontinuité de réfraction spécifique ; inverse- 
ment si l’une est continue l’autre l’est aussi. 

2° Les deux discontinuités ont lieu en sens opposés. 


A 


» \ 0 { ,/ pare R : 
C'est-à-dire qu’à l’ébullition — augmente brusquement, c’est le cas 
le] 


de l’eau de l’alcool, du sulfure de carbone, des gaz liquéfiés (He, H,, 
N>, O2) ; l'ordre de grandeur du saut est d'environ 0,9 0/6 {2} 


Ken (ae à 
Les exemples de variation de © à la fusion sont plus rares : en 
Le] 


ù 


général la fusion s'accompagne d’une dilatation ; pour AgCI Se passe 
de 13,41 à température ordinaire, à 19,48 (mesure faite à 4800 C et 


pour la longueur d’onde du sodium) (*). Pour NO;Na on trouve à 


(1) Cette règle semble se trouver 
transformation accom 
mure d'ammonium, q 
importantes. 

(2) Nombreux exemples de li 
| que, Paris, 1928, 68-70. 
Voir aussi R, GuiLten. Variation de la 
_ densité. Ann. de Phys., 1941, 46, 205. 


(°) O. H. Wacwen, Z. Physik. Chem. 1928, 131, 409. 


en défaut au voisinage d’un point de 
pagné d’un changement de système cristallin (bro- 
uartz), car les dilatations internes sont alors très 


quides dans ErRera. Polarisation diélectri- 


polarisation diélectrique avee la 
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l’état solide *e+ 28e l— 10,98 et à l'état liquide à 3600 C 11,6 d’après: 


Meyer et Heck (*) et 12,18 d’après Wagner. Il est regrettable que l’on 
manque de mesures de dilatation des cristaux liquides car nombreux 
sont ceux dont les indices ont été mesurés à la fusion. 

Par contre, la fusion de la glace a lieu avec augmentation de den- 
sité ; elle s'accompagne d’une diminution de réfraction spécifique 
d'environ 2 0/0. 

Parmi les cas de transformation sans discontinuité de densité ni 
de réfraction, citons : la transformation de lhélium liquide à 
2019 K (?), les points de Curie du sel de Seignette (Valasek), le 
ramollissement des verres minéraux et organiques. 

Les points de transformation des cristaux fournissent des vérifica- 
tions sur lesquelles nous reviendrons : chlorure et bromure d’ammo- 
nium et quartz. 


Correction du champ de Lorentz. — Deux sortes de corrections ont 
été proposées, des corrections de polarisabilité et des corrections de 
champ intérieur. 

10 Correction de polarisabilité. — Les ions se «déformeraient » 
mutuellement par influence électrostatique et leur polarisabilité en 
serait modifiée. Fajans et Joos (*) cherchèrent à expliquer ainsi les 
variations de réfraction des solutions d’électrolytes avec la concentra- 
tion, Hylleraas (*) tint compte de ce champ de Coulomb dans ses cal- 
culs sur les cristaux uniaxes ioniques. Mueller (5) montra que cet effet 
est loin de suffire à expliquer la biréfringence des cristaux cubiques 
comprimés et introduisit une correction phénoménologique. Selon 
Burstein et Smith (f) cette correction peut être attribuée à la super- 
position des nuages électroniques et à l'intervention de liaisons par- 
tiellement homopolaires. 

On voit donc que la polarisabilité dans l’état solide, peut ne pas 
ètre considérée comme constante, non seulement à cause de l’inter- 
vention du champ électrique cristallin, mais aussi, pour tous les 
solides, à cause d’une sorte d'empêchement stérique, proportionnel 
à p qui aurait toujours pour effet de diminuer R. 

Dans le cas général, faut-il attribuer à la polarisabilité toutes les 
variations de la polarisation P — NaF? On pourrait faire cette hypo- 


* (1) G. Meyer, A. Heck. Z. Physik. Chem., 1922, 100, 316. 
(2) 3. O0. Wizaecu, H. E. Jouxs et Grayon Sir. Vature, 1937, 140, 1015. 
(5) K. Fasas et G. Joos, Zeit. f. Physik, 1924, Dot j 
(*) E. Hycueraas. Zeit. f. Physik, 1926, 36, 859. 

(5) H. Muezcer. Phys. Rev., 1935, 47, 947. 
(5) E. Bursren et P. L. Swirm. Phys. Rev., 1948, 74, 229. Ces auteurs envi- 


sagent aussi un % calculé à densité constante. Phys. Rev., 1949, 76, 179: 
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thèse si l'expression du champ intérieur F pouvait être considérée 
comme rigoureusement valable. Les variations expérimentales peu- 
vent aussi RU l'effet isotrope ou anisotrope des variations du 
champ intérieur. | 

2° Corrections de champ intérieur. — Onsager (!) a établi um 
mode de calcul de la polarisation très différent de celui de Lorentz:il 
considère comme un diélectrique continu l’atome lui-même ainsique 
tout son environnement, y compris son entourage immédiat. Il est 


REP A, NS ARUE « 

ssion de la réfraction ” nat 
ainsi conduit à l’expre HTIN TIT TS A 
coefficient de champ intérieur, dépend aussi de l'indice de réfraction 


127 —2 » 74 l , hért 
[== ——— , r représentant le rayon de l’atome supposé sphérique. 
rSon? + 1 


Bôttcher (?) a ainsi rendu compte des variations de + dans Îles 
gaz fortement comprimés et dans les solutions, concluant qu’on peut 
considérer alors à et r comme des constantes, 

L'application de cette théorie à nos expériences sur les solides n’a 
pas donné de résultats satisfaisants en particulier pour le cas du 
chlorure d’ammonium qui fournit avec son point de transformation 
une épreuve très sensible pour le choix entre plusieurs théories. 

Le modèle de Lorentz a l'avantage d'être moins artificiel que celui 
de Onsager; il peut d’ailleurs être amélioré et a ainsi permis à. 
Bragg (*) en partant de valeurs expérimentales de « et des valeurs des 
distances interatomiques d'obtenir pour les cristaux à O;, (calcite,… 
aragonile, corimdon) les indices de réfraction à 10% près en faisant 
intervenir 4o voisins. 

Il s’agit en effet d'évaluer l’influence de quelques entamer atomes 

contenus dans la sphère qu'imagine Lorentz. On pense généralement 
que cette correction est pisPerus ans à la polarisation P d’où le 


champ intérieur F— E + {7 APR S on met quelquefois le résultat 


du calcul sous la forme 21 Fa , mais il est plus exact d’écrire : 


n__n+a n— 1 
FE + SE 


M.) 


ce qui est comparable au résultat de Onsager-Bôüttcher étant donné 


p 


4) L. Oxsacer. J. Amer. Chem. Soc., 1936, 58, 1486. 


() C. J.F. Bôrrener. PAysica, 1 9, 935-945; ÿ ] Æ 
D rune ysica, 1942, 9, 935-945; Rec. Trav. Chim. P.-B., 


() W. L. Bra66. Proc. Roy. Soc., 1924, 105 À, 370 ; 1924, 406 A, 346. 


s | Lei de ne "DRE 
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n° — 1 3 
mL 2 4x 
inférieur à rt. 

Remarquons que dans ce cas toutse passe comme si c'était la pola- 
risabilité æ qui était modifiée puisqu'elle est remplacée par 
a(r + faN). 

Mais cette évaluation de la correction en P, c’est-à-dire en NaF, est 
contestable. En effet : 

1° Dans la sphère de Lorentz, si les dipôles qui sont créés par le 
champ F ont une influence certainement proportionnelle à F et à la 
polarisabilité de l’atome en question, on ne peut affirmer qu'on 
puisse prendre N comme coefficient de proportionnalité, ainsi qu'l 
revient à le supposer en faisant une correction en P. En faisant la 


que est une première approximation de Na et que f'est très 


correction en aF, c’est-à-dire aveclechamp intérieur F—* : *E+ al, 
R—1TxI AT 
| mHaN 81: — f 
sager ; en définitive la seule question. serait de trouver l’expression 
de f, qui ici ne dépend plus de l'indice de réfraction. 

2° Opérer ainsi suppose qu'il est valable de faire des moyennes, 
d’additionner les moments contenus dans 1 em? avant d'évaluer leur 
influence. Quand plusieurs sortes d’atomes sont en présence, l’envi- 
ronnement de chacun n'est pas équivalent; pour chaque position 
distincte 1l existe une valeur du champ intérieur et un coefficient de 
proportionnalité pour chaque couple d’atomes distinct. 

La méthode de calcul développée par Skanavi (t) pour les constan- 
tes diélectriques résout ce problème général. Il est nécessaire de 
définir plusieurs champs intérieurs locaux F,, : 


on obtient 


= ce qui est exactement l'expression d’On- 


PrE,+ as + GmOmF4 + a2OmPa eee + mOmmE m 
et des coefficients structuraux de champ intérieur C;;. Pour un cris- 
tal cubique binaire avec m— 2 on obtient (?) par exemple (TiO») : 


a + 249 autel Cia — C2) H 2%1%2( Ca — Cu) 
I— di 42 — a C29 — as (Cie Cn = C1 C2) 


ÉDIL EN 


5 à CUS 
lous ces coefficients structuraux sont de la forme =; où a estun para- 


mètre cristallin. 


* Variation thermique de la polarisation. — L'intérêt pour cette étude 
st de savoir comment ces expressions dépendent de la température. 
Jelle de Skanavi, dont les autres sont une approximation, fournit 


(2) G. J. Sganavi. J. Phys. Theor. Exp. U. R.S. S., 1947, 17, 399. 
(2) J. H. van Santen et W. Opechowski arrivent à un résultat analogue. 


2hysica, 1948, 14, 545. 
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une réponse précise. La polarisation est-une fonction des cubes de: 
inverses des paramètres qui définissent la maille. 

Cette fonction est trop complexe pour qu'on puisse espérer un 
vérification expérimentale de sa variation thermique. Mais ces varia 
tions étant très petites, on peut faire un développement en série. S 
le réseau est défini par 2 paramètres a et c, on aura (cas des cristaup 
uniaxes) : 


pour chaque réfraction principale; il suffira de conserver les premiers 
termes. } À 

Pour un cristal cubique qui peut être décrit par un seul paramètre 
on aura en première approximation 


fi 


a et b — Cie 


où pb est la densité. La réfraction spécifique doit être une fonctior 
linéaire de la densité. 

Pour les cristaux où les paramètres ont des variations thermique: 
analogues (quartz) la même formule fournira une bonne approxima: 
tion. Nous rendrons ainsi compte aussi bien de l’existence de sauts 
de réfraction spécifique aux points de transformation que de la varia: 


tion thermique continue. 


Si le cristal change de système il faut s'attendre à un changemen: 
de valeur des coefficients structuraux du champ intérieur done de la 
formule. Il en est de même à la fusion et à la vaporisation. Si l'or 


pense que la forme linéaire de la formule est due à des approxima: 
tions qui ne sont valables que pour de faibles variations de densité 


(termes de degré supérieur négligés), on ne peut en faisant tendre € 
vers zéro considérer la constante «a comme représentant la réfraction 
spécifique des ions isolés, à l’état de gaz parfait. Nous avons seule- 
ment là une tangente à une courbe inconnue. 


Réfractions principales. — Nous sommes arrivés à une équation de 
la réfraction qui contient les mêmes variables que celle de Lorentz. 
Lorenz, n et p. La présence de la densité dans le premier membre 


Signifie que les mesures sont rapportées à un nombre constant 


ù û 
d’atomes, ceux qui sont contenus dans 1 g. du solide; la présence 
de p dans le dernier me 


: , mbre peut être considérée comme résultant 
d'une correction du cha 


té PR mp de Lorentz, des corrections de polarisabi- 
11e envisagées page 8, ou des deux à la fois. 


ns aux coefficients, contrairement à ceux de la théorie de Onsa- 
Ter- 14 . + OUI . 
ger-Büttcher, ils ne dépendent pas de l'indice de réfraction, mais des 


# 


LIN MIA NEETA 
Y. LPS NS 
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distances interatomiques et des polarisabilités, donc de la longueur 
d’onde. | 

La formule de dispersion conserve donc à peu près sa forme habi- 
tuelle ; n intervient seulement dans le premier membre qui est tou- 


1 : . | . . . . » . 
TS; aussi bien pour l’indice ordinaire que pour l'indice extra- 


jours ? 
| 5 
ordinaire, ce qui justifie l’utilisation des ré/fractions principales 
spécifiques ou moléculaires. Dans le deuxième membre, aux termes 


habituels à — —* 
Yo — 


des corrections de degré supérieur telles que «ia, «? et des termes 


doivent s'ajouter de façon isotrope ou anisotrope 


» 


I . . A . 
en-, représentant l'interaction et la variation thermique, concurrem- 


ment avec l'étalement des fréquences propres. 
On ne peut considérer comme très convaincante la plus grande 
facilité qu'ont trouvée par exemple Kurz et Ward (!) à représenter 


des mesures de dispersion par une formule en n°? — 1 que par une 

nr x » : 

RE le succès de tels calculs est fonction du nombre. 

de constantes que l’on accepte d’y introduire (?). CNE 
La question de savoir en quoi diffèrent les expressions des réfrac- 

tions principales sera étudiée avec la biréfringence au chapitre sui- 


vant. 


formule en 


CHAPITRE III 
LA DISPERSION 


! Q ! . n—1 
Nous avons étendu la notion de réfraction R— — 
n 


F. 


et de réfrac- 


| +2 
tion spécifique aux corps anisotropes, montrant que l'équation de 
Lorentz-Lorenz R =" SNa ne leur est pas moins ‘applicable qu'aux 
corps isotropes, et que les corrections qu’il y a lieu d'apporter dans 
les états condensés se rapportent au deuxième membre de l'équation 
et sont des fonctions de la fréquence et des distances interatomiques, 
mais pas de l’indice de réfraction. 
: Nous examinerons dans ce chapitre quelques conséquences de la 
réalité physique de la fonction R, de son dédoublement dans les cris- 


taux uniaxes, de sa dispersion et de la constance approchée de F quand 


varie la température, conséquences qui pourront déborder du cadre 
des corps solides. 


(:) Kurzet Waup. Journ. Frank. Inst., 1937, 224, 697. 
(2) On sait que choisir une formule en n? — 1 est équivalent à un dépla- 
cement apparent des bandes d’absorption. 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Novembre-Décembre 1951). 58 
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Un nouvel invariant de réfraction : la-dispersion spécifique. — Si la 
réfraction spécifique est additive pour les constituants d’un mélange 
ou d’une combinaison aussi bien pour les longueurs d'onde À que 
À + di la quantité qu'on obtient en la dérivant par rapport à À doit 
jouir dans la même mesure des mêmes propriétés de constance et 
d’additivité. On doit avoir : 


CEE, ets ed 
d\(n +2 p a 


où la constante est fonction de la seule longueur d'onde. Cetie quan- 
tité 2 qu’on pourrait appeler dispersion spécifique doit se conserver 
P 


pourun même corps au même titre que la réfraction spécifique quand 
la densité varie, ainsi qu’aux changements d'état. On pourrait établie 
pour la chimie organique, à côté du tableau des réfractions atomi- 
ques et d’incréments, un tableau analogue pour les dispersions ato- 
miques, basé par exemple sur l'intervalle de la raie verte au doublet 
jaune du mercure. ; 
Nous citerons comme vérifications un exemple de changement. 
d'état, un de mélanges liquides et deux de solutions salines. 


1° Eau. — Les mesures ne sont précises que sur le liquide ; on 

D _… = DU 
trouve —— 3,33 (en prenant comme unité 10-/A) à o° Cet 3,39 à 
80° C; pour les deux indices de la glace on obtient 3,5 et 3,8; la dis 


persion de la vapeur est si faible qu’il faut se'‘contenter d’un ordre” 
de grandeur qui est 3.10-*/A à 15o° C. 


2° MÉLANGE DE DEUX LIQUIDES MISCIBLES EN TOUTES PROPORTIONS =" 
On peut vérifier que la dispersion du mélange est intermédiaire entre 
celles des deux constituants et dans le rapport des concentrations 
moléculaires. On dispose de mesures précises de Schütt (1) sur les! 
mélanges d'alcool propylique et de bromure d’éthylène CoH,Br. Dans 
le tableau suivant on a transformé les proportions pondérales en taux 


moléculaires de C:H,Br;. On peut négliger la variation de Lier et. 
(z° 1 3}° 


prendre par exemple la différence ne — nr Comme mesure de la dis- 


: ! An ue / "cp 
persion des mélanges, © ; la troisième colonne représente la diffé- 


Mae. An À \ 
rence entre ax ©t Sa valeur pour l'alcool propylique par (), La 


A RE 
constance des nombres de la dernière colonne montre que cette diffé- 
rence est bien proportionnelle aux ta 


ux des molécules C,H;Br; pré- 
sentes dans le mélange, 


L4 


(*) Tables de Landolt-Bérnstein, 1048. 
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Rapport 
An _/An An __/An\ "à 
: TER An es An )/ 
o 3 768.10 o ss 
0,034 3 943 Lama Histo 
0,078 4 139 371 47,5 
0,180 4 636 868 48,2 
0,329 5 332 1 564 48,0 
0,903 6 427 2 659 Kg" 
0,745 7 337 3 569 47,9 
1 8 485 k 717 47,2 
39 SOLUTIONS DE SELS DANS L'EAU. — Les nombres qui nous inté- 


ssent résultant de deux différences successives de séries de nombres 
sins, la vérification se fait avec une précision médiocre si on ne 
ioisit pas un sel assez dispersif. Bender (!) a mesuré l’indice de 
fraction de solutions aqueuses d’iodure de sodium pour des concen- 


ations de 1 à 4 mol.-g./litre. Prenons © — nr — An et négligeons 
variation du nombre de molécules-grammes d’eau par litre. On 
btient : 
Rapport 
An An An An 

7 mol.-g./litre Dr — 15 -(s). AA. ()./ 

0 RLURELO à 0.107” — 

1 524 110 HO TC 

2 (YA 230 119 

3 745 331 110 

l 830 L25 106 


Le supplément de dispersion de la solution est donc proportionnel 
la concentration. 

Pour d’autres sels dont on connaît la dispersion à l’état solide il 
t même possible d'inclure cette valeur dans le tableau par exemple 
ur le chlorure de potassium, où ñr— nn — 834.10* et où la concen- 
ation à l'état solide correspond à 17,1 mol.-g./litre, les solutions 
nnent les nombres suivants : 


Ce Rapport 
An An An An 
| 5 mol.-g./litre De — 7 ASC ( }, EX OT (),/- 
. Lib os O0 — 
I AA 27 ATOS" 
2 466 52 26 
3 483 69 23 
17,1 83/ 924 28 


(t) Tables de Landolt-Bôrnstein, 1043. 
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La règle d’additivité des dispersions spécifiques ou atomiques se 
vérifie donc pour denombreux corps diamagnétiques. Pour les solides, 
elle ne s'applique certainement pas à l’infra-rouge où les bandes d'ab- 
sorption ne caractérisent plus les atomes ; néanmoins, il est possible 
qu’elle puisse rendre des services dans les industries des verres d'op- 
tique, du pétrole, ou des produits alimentaires. À un degré supérieur 
d’approximation on doit vérifier que la dispersion spécifique comme) 
la réfraction spécifique est une fonction linéaire décroissante de la 4 
densité. 

Corps absorbants. — La règle cesse d'être valable à l'intérieur 
d'une forte bande d'absorption, ainsi qu’on le vérifie pour les solu-w 
tions alcooliques de fuchsine dans le visible. Signalons qu’une rela= 
tion exponentielle entre l'indice d'absorption et la concentration a été 
établie par Merland (1) pour les centres des bandes d’absorption des 
solutions de terres rares. 

Cependant, R. Guillien, dans une correspondance non. publiée, 
montre que la vérification doit pouvoir se faire tant que l'indice d’ex= 
tinction reste de l’ordre de 0,17. Il signale de plus une nouvelle rela= 
tion qui est à celle de Lambert-Beer ce que la présente relation est à 


celle de ia réfraction. Mais les mesures de variation de & ne sont ni 


nombreuses ni précises. 
Application à la polarisation rotatoire magnétique. — Dans 


l'invariant précédent, il suffit à la place de T de lire biréfringence 


rotatoire magnétique ou rotation qui varie proportionnellement 11 
pour une longueur d'onde donnée (loi de Becquerel) pour trouver und 
invartantet une règle d'additivité analogues pour les rotations magné- 
tiques et connus sous le nom de loi des rotativités (de Maileman); la” 
loi de Biot, proportionnalité de la rotation à la concentration d’une 
solution, s’en déduit aussi directement. 
Cette démonstration connue montre que les limites d'emploi (corps 
absorbants) et les corrections éventuelles de ces lois sont les mêmes 
que celles de l’équation de Lorentz-Lorenz : les rotativités des corps 
solides doivent présenter une légère décroissance linéaire en fonction" 


de la ité : ; i inuité | 
C densité et, aux changements d'état, des discontinuités de sens. 
inverses de celles de la densité. 2 


Pour comparer la dispersion s 


compte (*) de la complexité du 
si toutes les bandes U. 


pécifique et la rotativité, il faut tenir. 
phénomène de Zeeman et du fait que. 
-V. sont actives (pas de « décalage »), en géné- 
(*) A. MerLanr. Thèse Paris, 1948, no 3082. 
(?) Pour des mesures de l'anom 
voir l’article de Ramaseshau dans 
Ind. Acad. Sc., A., 1948, 27, no 1. 


alie magnéto-optique sur les cristaux 
le Symposium on crystal physics. Proc 


£ 
4 
4 
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l'dans le visible 0 à 95 o/o seulement de 2 sont de nature électro- 


ique le reste étant dû aux bandes de vibration-rotation. 
Exemple de vérification : quand le sulture de carbone passe de 
stat liquide à l’état gazeux, la dispersion est Rene par 540, la 


(n° 


tation magnétique par 580 et la quantité Fou par 570. 
n 


Les biréfringences. — A. — THÉORIE FORMELLE DANS L'APPROXIMATION 
: LoreNTz. — Soit un corps qui pour cause quelconque a des réfrac- 
ons principales distinctes et PET et R: deux d'entre elles, chacune 


“ant la forme : 
Les ane 2 AE = HAE 


Par analogie et pour simplifier nous appellerons biréfraction la 
ifférence B—R;, — R; ; elle est liée à la biréfringence b— n: — n, 
6bn 
(nr + 2}° 
on physique que celle d’une moyenne des deux indices de réfrac- 

on principaux, 

Toute biréfringence peut être considérée comme résultant de l’exis- 
nce de deux spectres principaux légèrement distincts. La peti- 
sse des biréfringences cristallines (qui atteignent rarement 0,1 dans 
visible) montre que ces deux spectres d'absorption ne diffèrent géné- 
lement que très peu, le plus souvent d'un ordre de grandeur d’en- 
ron 1 0/0. 

On est fondé à considérer un spectre différentiel et une équation 
> biréfraction correspondante qui, avec le champ de Lorentz-Lorenz, 


arait la forme : 
B Ke ki 
> GEI Din Vu 


Dans cette différence la plupart des termes disparaissent complète- 
ent (bandes inactives) ou en grande partie. Ce sont ces spectres 
1’on peut rendre responsables de toute biréfringence rectiligne ; on 
ut interpréter ainsi la dissemblance d'avec les spectres d'absorption 
les fréquences propres d'absorption de biréfringence. 

On peut représenter les équations précédentes par des courbes qui 
ins certains cas pourront avoir des ordonnées négatives (pure dis- 
métrie de position); mais cela ne semble pas être le cas des biré- 
ingences rectilignes des cristaux uniaxes ; on ne connaît en effet pas 
exemple d’une telle biréfringence dont le signe change avec la lon- 
aeur d’onde comme c’est le cas pour les cistans biaxes. Evidem- 
ent, il n'y a aucune raison à priori de penser que les centres de ces 


ar la relation approchée B — , Où À n’a pas d'autre significa- 


sv aa RS À 
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ue | 
bandes différentielles coïncident avec ceux des larges bandes d'ab { 
sorption telles qu’elles existent dans les solides. Il pourra y avoir ur | 


petit décalage réel des fréquences propres d'absorption caractéristis 
ques de la réfraction et de la biréfraction. êl 

C'est un décalage d’une toute autre nature qui résulte soit de la | 
prise en considération d’un centre de gravité d’un groupe de bandes | 
(Condon), soit de l'opération que nous appellerons « réduction à unes 
formule du premier degré ». Malgré tout l'intérêt et la pleine justifi- | 
cation par Servant (:) du résultat de ces opérations, il ne faut pass 
perdre de vue le caractère apparent de ces décalages qui peuvent 
placer la fréquence réduite unique dans une zone de transparence et 
diviser v? par 2. "4 

Considérons une large bande d'absorption figurant sur les deux 
spectres principaux et formée de plusieurs composantes dont unes 
seule demeure sur le spectre de biréfraction ; celle-ci peut demeurer 
soit à cause d'une dissymétrie de position des composantes dans les” 
deux spectres v, et v, soit d’une inégalité d'intensité, et k,, soit dess 
deux façons à la fois. Remarquons que si v, et y; sont des fréquences 
figurant déjà dans les spectres principaux, ce ne sont pas celles des“ 
centres des bandes de réfraction, mais de la portion par laquelle 
elles différent. +: 

Les deux schémas extrêmes définissent deux types de biréfrin- 
gences, auxquels correspondent deux formules de dispersion dans le 
domaine où l’influence de la bande initiale est prépondérante. . D 

rer cas : Dissymétrie de position. — L’équation de biréfraction 
réduite à la seule bande envisagée est alors : 


ce qui se met sous l’une des formes : 


B— Ct. ARTS LICE LAN RATS EST 3 3 


2 < , 2 Le” 
DEVAIS NUE nm ARE. 


où v et n représentent des valeurs moyennes. 


S'ilest suffisant de considérer une seule bande d'absorption et en 


supposant valable la formule de Lorentz-Lorenz, on obtient en fonc- 
tion de nr seulement : % 


B—Ct, au b—Cte. PEN 
P np + ; 
cette dernière formule étant celle de Havelock, On peut donc inter 


à : 
préter celle-ci comme concernant le cas schématique d’une pure dis- 
symétrie de position. “PSS 


() R. Servanr. J. de Phys., 1942, 8, 90 ; 1947, 8, 13 5. 
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2° cas : Inégalité d'intensité. — La biréfraction est alors : 
B Te ko ki 
£ V2 — vs — y? 


l’où l’une des formules : 


le] 


RE f AT } 
B— Ct., b= Ce. EX 
(1 


2 2 ? 
Vie V 


u en fonction du seul indice de réfraction : 


B—Cie.R, be, NE EE 

a première expression de la biréfringence diffère de celle qu’a pro- 
osée et vérifiée Servant ({) pour le quartz ainsi que pour les effets 
(ere et Cotton-Mouton, par la signification de v,, car il ne s’agit ici 
jué d’une bande active unique. 

Avant d'examiner comment cette théorie formelle peut s'adapter 
u champ intérieur corrigé et de la confronter avec l'expérience résu- 
nous les résultats obtenus. | 


Deux possibilités extrêmes peuvent se présenter, qui diffèrent par le 


legré de l'expression correspondante. Il manque un paramètre à la 
ormule de Havelock (en n et du second degré), ou à la formule ana- 
ogue du premier degré, pour s'adapter à tous les cas de dispersion. 
in général, la biréfraction sera plutôt une fonction de la réfraction 


A As 
le la forme B —A,R + Se les constantes A, et À, caractérisant le 


lomaine de longueur d'ondes envisagé, avec prépondérance possible 
Lu térme du premier degré ou de celui du second degré. 

‘Mais celles de ces formules qui sont fonction de n ou R ne seront 
alables que. si l’on retranche au préalable ce qui est dû aux autres 
égions d'absorption. Si on se borne au domaine visible et proche 
nfra-rouge, disons 0,2 y à 0,7 p, on peut généralement négliger les 
andes infra-rouges (la courbe de dispersion de n ne change souvent 
e courbure qu’au delà de 1 y), mais on ne peut ignorer que sans 
lles n ne tendrait pas vers 1 pas plus que B vers o aux grandes 
pugueurs d'onde. On peut cependant, en mettant à profit l'additivité 
es réfractions et comme l'a fait Martens, assimiler l'effet des bandes 
> plus lointaines de l’ultra-violet à un terme constant r. De sorte 
ue l'expression générale de la biréfraction sera : 


B—B—AR— 7) + —(R—r)E= CP). 


‘Remarquons l'intérêt des notions de réfraction et de biréfraction, 


(:) R. Servanr. J. de Phys., 1943, 4, 105 et avril 1950. 


918 MARC BARBARON 


car les expressions analogues en b, n ou y sont plus compliquées ; en 
effet, la correction ci-dessus ne peut se faire ni sur les indices, n1 sur 
les fréquences mais seulement par l'intermédiaire des réfractions, 
seules grandeurs optiques jouissant de l’additivité. 


B. — BIRÉFRINGENCE ET CHAMP INTÉRIEUR. — Nous avons vu (cha- 
pitre premier) que les variations de réfraction (donc la biréfraction) 
étaient avant tout une question de répartition géométrique des 
atomes. 

Le succès du calcul par Bragg des indices de la calcite à l'aide 
d'éléments géométriques, l’allure de la variation thermique compa= 
rable pour toutes les longueurs d’onde à celle de la dilatation, l'étude 
j du champintérieur (chapitre IL), font penser que l'élément fondamen- 
Faut tal est constitué par les interactions des dipôles induits, déterminées 

___ par les positions moyennes. | 
F Les corrections à apporter au champ de Lorentz nous ont conduit, 
ie pour représenter ces interactions, à envisager d’après Skavani dans 
La l'équation de la réfraction des termes non classiques de degré supé- 
rieur, principalement des combinaisons des termes classiques deux à 


Bo deux : termes carrés en «et rectangles en a;x;, puis en — , a, etc. Ce 
ai 


| sont ces termes, fortement anisotropes pour des raisons géométriques; 
13 qui, correctifs pour la réfraction, sont essentiels pour les biréfrin- 
_ gences et pour les variations thermiques, les termes classiques ultra- 
violets en «; disparaissant fous complètement ou à peu près dans la 
différence. + 
On voit donc que dans cette théorie les spectres de biréfraction sont 
profondément différents de ceux de réfraction, mais pas par les fré- 
quences propres d'absorption. En effet, l'interaction ne fait pas inter- 
venir de fréquence propre nouvelle. Les termes carrés, en —— 
Fs { La . (% A w}? > 
représentant l'interaction entre deux atomes de même nature, sont 
équivalents à des bandes qui seraient exactement à la même place que 


‘& celles des atomes isolés. Les termes rectangles, en —— y Si 
Q 2. 

à 2008 LA — {V5 — 1) 

à réquences y, et y, ne sont pas trés voisines seraient équivalents à. 


deux termes du premier degré au profil légèrement modifié d'une 
façon dissymétrique. 


À 


Ÿ 


Les équations de réfraction principales ne devraient donc pas pré- 

senter de dissymétrie de position notable dans l’ultra-violet mais sur- 

- tout des inégalités d'intensité, pour lesquelles le degré se conserve 

Ù dans Ja différence. L'équation de biréfraction est done elle-même 
constituée de termes du premier et du second degré, avec les mêmes y 

que pour les réfractions principales. On arrive donc à la même éqüae 


tion que dans la théorie formelle B —— B—AI{R—7r) + L(R—rp 
o > 


DE 4 


a pal rater die ddr 2" po Den is 7 die a A 
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mais pour des raisons très différentes, le degré d’un terme étant lié 
au fait que l’atome ayant la fréquence propre la plus proche du 
wisible, la plus grande polarisabilité, est en interaction principale- 
ment avec des atomes semblables (second degré) ou des atomes diffé- 
ments (premier degré). Etant donné que les métaux ainsi que Hr et 
M++++ ont des bandes très lointaines, c'est généralement au métal- 
loïde qu'appartient la bande à prendre en considération pour le 
proche ultra-violet et le visible. D'où la simplification suivante : il 
suffit de prendre une formule à un seul terme. Ce terme sera du 
second degré s’il y a prédominance soit d’une dissymétrie de position, 
soit de l'interaction entre deux atomes de même nature. 

Réduction au même degré. — Les formules de biréfraction contien- 
nent généralement les deux termes du premier ét du second degré. 
On peut d’une façon approchée remplacer un terme par un d’un autre 
degré, moyennant un décalage apparent du simple au double de w et 
un changement apparent de la force de la bande. 

Par exemple le terme du second degré cat est équivalent à 

VAE avr 
k (vo ! 
CRETE 
Vo(vo — 2%) 
que *,, c'est-à-dire du côté rouge de la bande d'absorption et à 
k 
VA{2v8 — v?) 

C'est pourquoi il est toujours possible, ainsi qu'il résulte des tra- 
vaux de Servant, de trouver un y», fictif tel qu’une formule à un seul 

£ 


(premier degré) pour les fréquences nettement plus petites 


du côté violet. 


terme en - soit parfaitement satisfaisante jusqu’à l’absorption 


Vo — V? 
ultra-violette (quartz). 

C’est dire qu’il est difficile sur des mesures de dispersion, même 
étendues, mais d’un seul côté d’une bande d’absorption de faire la 
distinction entre formules du premier et du second degré, en l’absence 
de données certaines sur les fréquences propres de biréfraction. Il 
serait intéressant de vérifier dans quelle mesure on serait obligé de 
changer de », apparent quand on passe du côté rouge au côté violet. 
d’une bande, ce qui n’est actuetlement faisable que pour les bandes 
infra-rouges. On ne dispose de mesures que sur le quartz. Les 
courbes (!) de dispersion des indices principaux du quartz dans l’in- 
tervalle 0,2 w à 4oo y qui comprend de fortes bandes entre 8 et 21 y 
semblent donner raison à la présente façon de voir, les trois 
courbes n,, n, et b présentant en gros les mêmes asymptotes verticales. 
Ajoutons qu’une formule du premier degré donne des biréfringences. 
de signes contraires de part et d'autre de la bande d'absorption, ce 
qui n'est pas vérifiable actuellement. Il serait souhaitable de multi- 


(‘) R. B. Sosman. T'he properties of Silica, New York, 1927, 589 et 643. 


. un maximum de la courbe LE à 


F EE TRE nat us LE LR Ms re ne dde Er ee A pis LT uS Ta 212% + 
‘ \ r 
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plier les mesures de spectres d’absorption en Jumière polarisée dans 
de vastes domaines de longueur d'onde comprenant des bandes 
d'absorption. ; 

Des décalages de ? du simple au double semblent donc bien appa 
rents et dus d’abord à la réduction de degré de la formule, ensuite 
à la réduction de plusieurs bandes en un centre de gravité optique. 

On trouverait des résultats analogues pour une réduction au second 
degré, le décalage apparent obtenu dépendant de la grandeur relative 
des coefficients À, et A2. 

Le succès général de la formule du premier degré de Servant tient 
au paramètre supplémentaire que constitue un v», réduit variable 
entre la valeur réelle du y, dominant et une fraction de cette valeur, 
avantage comparable à celui d’une formule dont le degré serait 
variable. 


C. — COMPARAISON AVEC L'EXPÉRIENCE. — Les mesures portent géné- 
ralement sur le domaine visible et le proche ultra-violet où sont rem- 
plies les conditions de validité des formules en n, en R, ou plutôt 
en R—r. 

On trouve généralement qu'aucune des deux formules du premier 
degré ou du second degré (Havelock) sans correction r pour Fultra- 
violet lointain n’est satisfaisante. Re. 

1® exemple : dans le cinabre (‘) SHg, l'absorption envahit une 


grande partie du domaine visible; entre 0,999 meto,762 ue = varie de 


\ 


B R x ’ : uk: 
2 0/0, Fe de 5 o/o, R, reste à peu près constant et égal à 1,07. La for 


mule du premier degré est donc préférable quoique le décalage des 
limites d'absorption amènerait plutôt à imaginer un décalage des 
fréquences d'absorption ordinaire et extraordinaire. 

La raison en est claire, d’après ce quia été ditci-dessus l'interaction 
entre les deux atomes différents Hg — $S commande une formule du 
premier degré B — B — Ai(R — r), comme pour tous les cristaux 
binaires où les deux atomes ou ions ont des polarisabilités nettement 
différentes. La formule linéaire B — 0,0911R + 0,01260 traduit 
l'expérience avec toute la précision disponible (moins de 1/1 000) 
Jusqu'à 6 364 À à 200 C. Plus loin dans la bande d'absorption se place 
R) et l’amorce d’une décroissance. 
pose de mesures étendues de l’infra- 
(@,2uà 1,1 w). Là encore la dispersion de biré- 
diaire entre ce que donnent la formule de Have- 
emier degré. Pour les formules en R non corrigées, 

celle du second degré, B variant beaucoup plus 


2° exemple : calcite. — On dis 
rouge à l’ultra-violet 
fringence est intermé 
lock et celle du pr 
la préférence va à 


(1) H. Rose, Zeit. f. Phys., ag2r, 6, 165. 
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rapidement que R moyen — Re TR G'autant plus qu’on va plus loin 
2 


vers l'ultra-violet. Une formule telle que B— 0,7R ho est grossière- : 
. ment valable, mais tout se passe comme si l’exposant nécessaire crois- 
sait de l’infra-rouge à l’ultra-violet. C’est ce qui fait qu’une formule 
en R au lieu de R — r peut sembler valable au premier degré quand 
on est loin de la région d'absorption, mais qu’en se rapprochant le . 
deuxième degré lui-même puisse paraître insuffisant, 

Par contre, la formule B — 8 — A,(R — 7}? est satisfaisante parce 
que l'interaction O — O est beaucoup plus grande que toutes les 
autres. On ne peut attacher une grande importance à de telles for- 
mules réduites en R tant que la signification physique de chaque 
constante n'est pas dégagée. Aussi nous bornerons-nous à signaler 


qu'une formule telle que B — A (Rs5y — 0,084)? représente très 
bien (à 0,3 0/0 près) les résultats des mesures qui débordent large- 
ment du domaine visible avec À — 1/0,74. 


Il faut s'attendre à trouver des courbures également prononcées, 
traduisibles par des formules du second degré, pour les autres car- 
bonates, nitrates, sulfates, chlorates, etc., oxydes en O; et les corps 
simples. | 

Moyennant le même nombre de constantes (plus la valeur de v, 
propre à la bande de l'oxygène dans chaque cristal) on établirait des 
formules analogues en ——. 
Cha 

Jeexemple : quartz. — C’est le cristal le plus étudié; voici quel- 
ques valeurs parmi celles que Sosman donne comme les plus sûres : 


A(A) Rmoyen Bmes 105 Bcalc 10° 
à 313 0,351170 5 265 5 265 
2 5o3 0,344795 5 085 5 094 
3 403 0,32923/ k 676 k 677 
k 678 0,321293 k 462 h 464 
5 460 0,318880 4 oo 4 hLoo 
6 708 0,316631 k 34o L 340 
10 140 0,3133069 L- 243 L 252 


C’est la formule linéaire B — 0,0268R — 0,004146 qui a servi à 
calculer les valeurs de la dernière colonne. Un petit terme de second 
degré semble apparaître entre 0,24. et 0,15 u qu’on peut attribuer au 
fait que l'interaction O — O n’est pas négligeable par rapport à l’in- 
teraction Si — O. 


r : ? 
D. — CAS DES BIRÉFRINGENCES ÉLECTRONIQUES. — Si NOUS N'avons pas 
trouvé dans les biréfringences cristallines d’exemple de pure difté- 


Re TE NOR PEU CO ORALE RS OC API OL er a PR ES RENE EN NESR 


922 MARC BARBARON 
rence de position (!) ou d'intensité, c'est précisément le cas de la 
polarisation rotatoiré magnétique où la théorie et l'expérience distiu- 
guent deux sortes de biréfringence, une diamagnétique correspondant 

V (n? + 2}? 


à une dissymétrie de position en Tr ya 


et une de nature para- 
k magnétique, due à une inégalité d'intensité de deux composantes 
Le ) Un. (n° La 

Ni très voisines et en y rt 
magnétiques en vR? ou vR. La présence de y dans ces formules est 
due au seul fait que l'on a choisi de dire que c’est la rotation qui est 
proportionnelle au champ magnétique, et non la biréfringence. H 
semble regrettable que cet usage se soit établi. 

"7 C’est donc le seul cas où, du moins pour le visible et l'ultra-violet, 


. Ceci correspond à des biréfractions 


ne les formules en n sans correction puissent être valables. On doit véri- 
2 fier en particulier que pour les corps diamagnétiques c’est la formule 
à du second degré, celle de Havelock, qui est satisfaisante : elle 
Hi donne «}? de CINa à 3 o/o près dans le visible. Par contre, pour les 
3 : _ ; V{n3— 1}(n?+ 2} 
; corps fortement paramagnétiques, c'est la formule en ———— 


2004 qui prévaudra. 

Les mêmes considérations sont valables pour les biréfringences 
rectilignes magnétiques des corps solides, telles qu’elles furent pré- 
vues par Voigt, mais qui ne sont pas mesurables et dont la cause 


serait là aussi un décalage + Ayde l'ensemble du spectre d'absorption 
électronique. 


E. — Cas DES BIRÉFRINGENCES PAR ORIENTATION. — On sait qu'un 

fluide rendu ainsi anisotrope par l'effet directeur d’un champ élec- 

 trique, magnétique ou par l'écoulement peut être considéré comme 
subissant une cristallisation uniaxe partielle. 

Les considérations sur les biréfringences cristallines peuvent être 
appliquées à ce cas. La théorie du champ intérieur dans les liquides 
présentant des domaines cybotactiques doit être très analogue à celle 
que nous avons présentée. Pour les gaz les interactions des atomes ou 
ions sont seulement plus faibles puisqu'elles se limitent à peu près(?) 
à l'intérieur de la molécule. | 

Si l’on pense que l’orientation moléculaire ne saurait faire inter- 
venir d’autres éléments optiques que ceux de la biréfringence du même 


1 . , € . . . à 
(!) Les courbes d'absorption du quartz dans l’infra-rouge lointain mon- 


trent que ce doit être le cas des bandes à 13 u et à 20 u. Sosman. Loc, cit 
702 et 708. 


(?) La correction qu’il faut faire interveni 


r là doit être proportionnelle 
au nombre de chocs par seconde. D 
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corps cristallisé (1), ceci dans une proportion variable maisne dépen- 
dant pas des qualités optiques, on voit que : 

1° les divers phénomènes de biréfringences par orientation d’un 
même corps doivent présenter une même dispersion; 

2° que celle-ci est la même que celle de la biréfraction et donc dis- 
tincte en général de celle de la réfraction. 

Vérifications : la similitude de dispersion des biréfringences élec- 
trique et magnétique d’un même liquide a été vérifiée par Cotton et 
Mouton. La comparaison avec le même corps cristallisé est rarement 
faisable. Cependant elle pourrait se faire si on disposait de mesures 
de dispersion de biréfringence éléctrique de l’eau ou du naphtalène, 
corps qui ont été étudiés sous l’état cristallin. 

Les résultats précédents sont implicitement contenus dans la théo- 
rie de Langevin (?). Toutefois, plusieurs remarques sont nécessaires. 

19 Langevin insiste sur le fait que la formule de dispersion de 
Havelock ne peut se déduire de sa théorie que dans le cas particulier 
où la biréfringence est due à une pure dissymétrie de position (ce 
qu'exprime sa formule 46) et en ne cousidérant qu’une seule bande 
d'absorption (une seule espèce d'électrons), hypothèses que l’expé- 
rience ne vérifie généralement pas avec précision. La formule de 
Havelock ne peut donc pas être considérée comme faisant partie ou 
découlant de la théorie de Langevin dans sa généralité. t 
20 Les formules données par Langevin ontsouvent donné lieu à des 
interprétations inexactes. On néglige souvent les variations de l’ani- 


. . ee. Xe — & °. . >. fn . 
sotropie optique à, Er on à part le facteur À (*), constituent 
pourtant un des deux éléments essentiels de la dispersion) soit avec n, 


: PES À ; (n4e 20 
soit avec } (*) se bornant arbitrairement à des formules en —— ou 


{n?— 1)(n?+ 2) 
7 


en considérées parfois comme équivalentes. 


3° Les coefficients «,, «. tels que les définit Langevin et qui sont 
équivalents aux polarisabilités des molécules dans la théorie de 
Lorentz, deviennent équivalents aux réfractions principales dans la 


(1) C’est ce qu’exprime la formule de Langevin : la biréfringence multi- 
pliée par = rest égale à une fraction de la biréfraction. 
(nu? + 2)? 
(2; P. LanGevis. Le radium, 1910, 7, 240. à 
(3) Là aussi comme pour les biréfringences électroniques } est introduit 
par la définition. 1l appartiendrait à un congrès international de juger si 
un changement de définition serait opportun. 


(t) Pour retrouver autrement la formule de Havelock et moyennant l'er- 
nm — 


LI . , 
HS copine indépendant de à. 
Par exemple W. Scnurz. Magnetooptik, Leipzig, 1916, 237. 


reur qui consiste à considérer 


PORT. 
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— B 
nouvelle théorie du champ intérieur à, = = p 7 n, C): On 
comprend ainsi au moins qualitativement et même en négligeant les 
variations du dénominateur que les valeurs expérimentales de l’ani- 
sotropie optique dépendent de l’état physique. En effet, la biréfrac- 
tion n’est que partiellement d’origine moléculaire ; une autre parue 
tient à l'existence du réseau cristallin. 


Vérificalion des formules. — La biréfraction électrique par exem- 


ple est B — Me, constante de Kerr); n est ici l’indice de 


5 . ts A 1 È . 
réfraction du liquide, 3 (n9 + 2n.) distincte de la moyenne que nous 


avons envisagée pour les solides. Pour vérifier si BR varie comme R 


ou comme R?, il est équivalent de chercher si AK varie comme 
due 2 » ae = 2 E 
Le ou comme" (Havelock). Une courbe XK =) 
fait apparaître beaucoup plus nettementles désaccords qu’une courbé 
K=— f(). Généralement, aucune des deux formules n’est tout à fait 
satisfaisante. Il vaut mieux construire la courbe AK (multiphé 


at ————, pour les mesures précises) en fonction de R et voir si elle 
4 (n? — 2? l 


constitue une droite (hexane de 0,546 y à 0,254 æ) ou si elle est nette- 
ment concave vers le haut (oxygène liquide, Guillien). 

On voit donc que là encore la notion de biréfraction décrit avec 
plus de simplicité que l’acception courante de l'anisotropie optique 
les phénomènes de biréfringence par orientation et intéresse ceux qui 
sont liés (?). 


F. — BIRÉFRINGENCE ROTATOIRE NATURELLE. — Ce phénomène est très 
différent des précédents. Cependant, puisqu'il est aussi lié à l’exis- 
tence d'interactions dissymétriques, il est naturel de le comparer à la 
biréfraction rectiligne. 


L'expression de la rotation présente un facteur »?. C’est en quelque 


sorte par définition qu’elle varie en première approximation comme 


() Une variation de B intermédiaire entre R et R? ect de n 
lorer l'accord et à supprimer les exceptions dan 
tes de Cotton-Mouton, 
906, 1027, 113.4, 511. 

(?) Facteur de dépolarisation de la lumière diffusée 
1949, 228, 1797). Mais la dispersion de 


à B 
2 
celle de n?— 1,9, variecomme 3R toous n'avons pas trouvé de cas où B soit 


exactement proportionnel à Re? 
tion se complique du fait qu’u 
fluctuations de densité auxqu 
Loreuz (Casanxes. Diffusion 


ature à amé- 
s les calculs des constan- 
par C. V. Raman et K. S. KrisNaN. Proc. Roy. 


(R: SERvANT. C. R., 
do ne doit pas toujours se limiter à. 


ni à R. Rappelons d'autre part que la ques- 
ne partie de la lumière diffusée provient de 


elles ne s’applique pas l'équation de Lorentz- 
moléculaire de la lumière, Paris, 1929). 
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> carré de la fréquence. La véritable dispersion est contenue dans les 
utres facteurs. 

Les équations de propagation de la lumière ayant une forme parti- 
ulière pour les milieux doués d'activité optique et l’expression du 
bamp intérieur donnant lieu à des contestations qu'il est difficile de 
rancher, il est probable que la notion de biréfraction n’est pas appli- 
able ici. Elle conduirait à envisager R, —R;, au lieu de n, — n, et à 
Man 

22) 
isant une molécule. La théorie de Gans (!) conduit à l’expression 


Ë de ; et ce Ile de Kooy (?) à à 
(+2) 
Es ne permettent pas de choisir entre ces expressions. 

Il resterait à déterminer si la dispersion de R,—R; peuts’exprimer 
jar le facteur A,(R — r) ou A{R — r}? et s’il y a similitude avec la 
jiréfraction rectiligne. Malgré la différence des spectres principaux 
lont il s’agit, on peut dire que si l'interaction la plus importante a 
ieu entre atomes différents, comme c'est le cas avec un carbone asy- 
nétrique (et peut être généralement), le terme du premier degré sera 
ustifie et suffisant dans le visible et le proche ultra-violet. L’expé- 
ïence ne donne en effet que des exemples de variation en sens 
nverses de part et d’autre d’une bande d’absorption. 

Il reste encore l’arbitraire de la constante r qui n’a pas de raison 
1 priori d'être la même pour les deux biréfringences, de sorte que 
e sont des formules linéaires et non des relations de proportionnalité 
jui relieraient une expression de la biréfraction rotatoire naturelle à. 
a réfraction ou à la biréfraction rectiligne. 

On trouve dans le cas du quartz que chacune des trois expressions 
nvisagées vérifie également bien une formule linéaire en R entre 
»,8 y et 0,23 u ; des déviations analogues ont lieu en dehors de cet 
ntervalle. 


Deer es — pouvoir rotatoire spécifique) comme caracté- 


. Les mesures de dispersion sur les 


G.— VARIATION THERMIQUE DE LA BIRÉFRINGENCE, — 1° Cristaux.— Si 


équation de Lorentz-Lorenz R __ Ct était valable on devrait trouver 
p 


FLE M $ sue pas 
Lussi une biréfraction spécifique indépendante de la température, 


ruelle que soit l'expression envisagée pour la dispersion. 

Ce résultat n’est qu’approché. Par exemple pour le £ircone entre 
35°C et 1 060° C d’après les mesures de Eppler (3) les réfractions spé- 
ifiques augmentent kle 2 0/0 ; la biréfraction spécifique qui est 20 fois 
lus petite ne varie elle-même que de 1 0/0. 


(1) Gas. Zert. f. Phys. ne 27, 164. 
(2) J. M. Kooy. Theorie der Optische Activiteit, Dissertation, Leiden, 1936. 
(3) W. F. Errcer. Veues Jahr. Min, 1927, 55 À, loi. 
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Les cristaux biréfringents étant tous susceptibles de subir des dila- 
tations internes les variations de biréfringence avec la température 
né suivent pas nécessairement celles de la densité ni celles de Ja 
réfraction moyenne. L'étude de la dispersion ne permet pas de préju- 
ger de la variation thermique. Les coefficients des formules de dis- 
persion B — /{R) dépendent de la densité, comme on peut le vérifier 
sur les mesures concernant le quartz et la calcite. Une autre raison 
de cette dépendance est la superposition de plusieurs interactions qui 
n’ont pas la même loi de variation avec les distances interatomiques. 

2° Biréfringences par orientation. — L'anisotropie optique 
Ge — 0 


= peut être considérée comme indépendante de la tempés 
%e + 240 


1 — 


. . . B » : L: 4 
rature pour un liquide parce qu'elle varie comme -— c est-à-dire très 


peu. Si on trouve que la théorie de Langevin ne donne pas une varia= 
tion thermique conforme à l'expérience c’est qu’en iui donnant la, 


. (n? + 2)? "x 
forme = E (ae — x) on suppose (!) le deuxième terme constant, ce 


qui n’est pas du tout légitime. 


CHAPITRE IV 


GONIOMÈTRE POUR LES MESURES D’INDICES 
AUX BASSES TEMPÉRATURES 


1° Méthode. — Pour mesurer l'indice de réfraction d'un corps 
solide aux basses températures, il est nécessaire de le soustraire au 
contact de l'air ; on évite ainsi les condensations de gaz et le brouil- 
lard qui ont gêné les autres auteurs. On ne dispose pas de mesures 
complètes des variations d’indice de réfraction des gaz (azote, hydro- 
gène, hélium) aux basses températures ; il est plus sûr d'opérer dans. 
le vide se passant ainsi de correction pour les variations de propriété 
du milieu ambiant ; on obtient directement l'indice absolu de réfrac- 
tion. 

On peut songer à transposer à froid la méthode de l'interféromètre 
ou celle du prisme. Nous n'avons pas choisi la première parce qu’elle. 
est difficilement utilisable pour les cristaux ayant un point de trans 
formation, soit que le cristal subisse une variation brusque, soit qu'il 
perde sa transparence. 


En tout cas il est nécessaire de tenir compte des déformations des 


()R. GuiLiEN. Ann. de Phys., 1937, 8, 555. 


La correcti : G 
04 A e des valeurs calculées rétablit l’accord avec l’ex- 
p à birétringence électrique de l’azote liquide. 
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upports. L'étude de l’élasticité des métaux à basse température (1) 
n’a en effet'montré que leurs propriétés mécaniques n'étaient pas 
‘eproductibles et dépendaient d’une part du nombre de refroidisse- 
nents et de réchauffements qu’ils avaient subis, d’autre part des efforts 
iuxquels ils avaient été soumis au cours de ces opérations, même s'ils 
ratteigraient pas la limite d’élasticité. A ce point de vue, la méthode 
le Pulfrich (?) est avantageuse parce que l'orientation du prisme y 
st contrôlée en permanence. 

Pour éviter la taille précise des angles des cristaux, et aussi pour 
itiliser des appareils existant au laboratoire (*), une méthode à 


Fig. 1. — Schéma du goniomètre. 


léviation constante a été choisie. La méthode de Wadsworth employée 
jans les spectrographes à L.-R. a l'avantage de donner une déviatiou 
iulle, ce qui permet de mesurer des indices de grandeurs très diffé- 
‘entes. ; 

Un miroir plan perpendiculaire au plan bissecteur du prisme 
nnule exactement la déviation du faisceau de lumière parallèle si 
angle d'incidence est tel que le prisme soit au minimum de dévia- 


() M. Barsaron. Etude du module de Young des métaux à basse tempé- 
ature ; Diplôme Et. Sup. Paris, 1940. Des phénomènes de retard, d’hysté- 
ésis thermique et de trempe ont été mis en évidence. 

(2) G. Purrmicu. Wied. Ann., 1892, 45, 609. 

(5) Montés par Guillien et Goldet, pour la mesure des indices de réfrac- 
ion des gaz liquéfiés. A. Gocper. Ann. de Phys., 1938, 10, 103. 


inn. de Phys., 12e Série, t. 6 (Novembre-Décembre 1951). 59 
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tion. La méthode consiste à faire tourner l’ensemble prisme-miroir 
entre un collimateur et une lunette fixes et coaxiaux. 
2° Appareil. — Un bâti unique très rigide porte tous les organes 
de l’appareil : collimateur G, fente F, lunette L de 1,30 m. de dis- 
tance focale avec son micromètre M;, grand cercle divisé de Chasse- 
lon muni de microscapes donnant facilement le milligrade et com- 
mandé à distance par la üge T, enfin le vase de Dewar en pyrex à 
quatre fenêtres parallèles soudées. 
La lumière d’une lame à vapeur de mercure SP 309 est concen- 
trée sur la fente qui est constituée par deux lames de rasoir, 


L’axe du cercle divisé se prolonge vers le bas par une tige portani 


un rodage à l'endroit où elle pénètre dans l'enceinte vidée. Plus bas, 


7 


7 


D LLII7/A 


NN 
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N 


Fig. 2. — Dispositif du prisme, du miroir et du porte-cristal. 


à l'extrémité d’un tube de maillechort est fixé le porte-cristal en cuivres 
celui-ci porte les vis calantes et ressorts nécessaires à la fixation et au 
réglage du miroir et du cristal. 


Malgré des précautions, on ne peut pas toujours négliger les 


déformations de l’ensemble et il est nécessaire de les contrôler. À cet. 
effet, on amène par rotation du cercle le miroir à réfléchir normale- 


ment le faisceau incident. La glace sans tain G renvoie la lumière 
vers l’oculaire à micromètre M:. On n’a pas fait le même contrôle avec 
une face du prisme, mais une expérience a montré que l'orientation 


du prisme changeait peu par rapport à celle du miroir; l'erreur faite . 


en négligeant cette différence est insignifiante, 


On comptait au début utiliser deux vases concentriques, le grand 
vase Dewar servant de thermostat et un petit entourant le cristal ser- 


vant à isoler celui-ci dans le vide avec entrée possible d’un gaz pour 


7 . » . . 
l'échange thermique. La réalisation de glaces soudées sur ce petit 


< 
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% 
wase de pyrex s’est avérée défectueuse; aussi n’a-t-il pas été utilisé. 
Le défaut d'équilibre thermique qui en résulte contribue à limiter la 
précision des résultats De plus, les mesures ne sont possibles que 
pendant le réchauffement. 


39 Température. — Le refroidissement est obtenu en introduisant 
progressivement de l’azote liquide dans le fond du vase de Dewar 
qui est occupé par un bouilleur B au contact duquel l’azote se vapo- 
“ise tant que le refroidissement n’est pas terminé. 

Le vase est ensuite rendu étanche. Le liquide restant est évaporé par 
pompage. Le vide s'établit rapidement. Le réchauffement et les 
mesures commencent. Il faut environ trois heures pour atteindre la 
température de o° C. bn 

Un couple thermoélectrique cuivre-constantan est fixé sur le porte- 
éristal, un autre sur le cristal. Des essais ont été faits pour mesurer 
les écarts de température correspondant à diverses dispositions de ce 
second couple ; il peut être collé directement sur le cristal, parfois 
“ans un trou creusé dans la masse du cristal ou enrobé sous diverses 
protections thermiques, 

La différence entre la température du cristal et celle qu’indique 
son couple convenablement placé n’atteint sans doute jamais 30C. 
L'uniformité de la température dans le prisme lui-même, dont le 
volume était généralement de l'ordre du centimètre cube, était 
meiileure. On peut en juger en vérifiant qu'il n’y a pas d’élargisse- 
ment de l’image de la fente. 

Nous ne détaillerons pas les réglages optiques qui se font à moins 
d'un centigrade près; les erreurs ainsi introduites sont négligeables 
par rapport à celles de mesure de la température. 


4° Mesures. — On mesure d’abord par réflexion l'angle du prisme; 
Vangle de réfraction r en est ia moitié. On n’a utilisé que des cris- 
taux dont la dilatation ne modifiait pas l’angle du prisme. 


- On mesure ensuite l’angle d'incidence ? à la température ordinaire 
: - Se sin À LL F À 
et dans le vide. On en déduitn—=—. Quand l'indice de réfraction 
varie, il faut modifier :, faire tourner le cercle divisé, pour maintenir 
en place l’image de la fente dans le micromètre M;. Des pointés sont 
également faits dans l’autre micromètre M, pour mesurer la défor- 


mation du support; ces pointés sont utilisés pour corriger l'angle £. 


} ste 2% x DOME TE 
Dans le cas où la variation de z n'excède pas = milligrades (mG)et 


où La déformation de la tige et du porte-cristal s’est avérée négligea- 
ble on peut laisser le cercle dans une position fixe et faire toutes les 
mesures sur le seul micromètre M, dont une division correspond 
à mG du cercle divisé. 

Chaque expérience de réchauffement permet de faire environ 


4 


D 
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120 pointés également espacés dans l'échelle des températures et qui 
peuvent être répartis sur plusieurs longueurs d'onde. Les mesures pré- 


re, se 


liminaires sont faites avec la raie verte du mercure 5460,7 À, puis : 
avec le doublet jaune 5 769,6 À, 5790,7 À et la raie violette 4 046,6 An 


On n'obtient pas tout à fait la même courbe d'indice de réfraction en 
fonction de la température selon les conditions du refroidissement et 
la disposition du couple thermoélectrique. Aussi est-il indispensable 
de faire une série d'expériences en faisant varier ces conditions de 


façon à ce que les courbes ayant différents points de départ soient 1 


superposables. 


5° Précision. — C'est cette évaluation par tâtonnement de la véri- 


table température du prisme qui limite la précision des mesures 


Quoique diminuant quand le réchauffement se ralentit, les erreurs 


possibles de ce fait dans la plus grande partie de l’intervalle de tem- 


pérature dépassent l'ensemble des autres causes d'erreur. 


. d , ; 4 
En effet, pour les solides + est généralement de l’ordre de 2.107 


par degré C. Si l’on estime que des erreurs systématiques de 3° Csont 
possibles, l'erreur sur n peut atteindre 6.10. | 
Les pointés sont faits à 1/2 et parfois 1/4 de milligrade près. En 


effet, avec des prismes de 1 em. de largeur de faces, la limite de réso:. ; 
lution de l'instrument est de 3 mG. Même si l’image est plus large 
(fente large, défauts de surface des prismes) on en pointe facilement 


le milieu. C’est ainsi qu'à la température ordinaire les pointés sont” 
reproductibles à la précision des lectures sur le micromètre de la 
lunette ou sur celui du cercle gradué. La variation dn par milligrade 


étant de l’ordre de 10-* pour les prismes employés, l'erreur absolue 
sur dn est inférieure à 10; elle est donc petite par rapport à l’er- 
reur sur la détermination de la température. L 

En conséquence, les valeurs des indices de réfraction seront don- 
nées avec 5 ou 4 décimales; l’erreur est inférieure à 6 unités de la 


5° décimale vers — 200° C et à 2 unités à l’autre bout de la courbe. 


La précision est peut-être meilleure étant donné la répétition des 
expériences dans des conditions variées. 


CHAPITRE V 


MESURES D'INDICES DE RÉFRACTION AUX BASSES TEMPÉRATURES 


1° Chlorure de sodium. — Le prisme utilisé, d'environ 60° (67,18 G) 


a 12 mm. de haut et 13 mm. de largeur de faces. Il a été taillé par . 


Mme Devaux-Morin, à la Sorbonne, ainsi que celui de fluorine. 


RATE Cr ai 


Ve dt 
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Relativement à l'air à 160 C, on mesure un indice n — 1,9477 pour 
la radiation verte du mercure À — 5 460 À. L'appareil mesurant avec 
plus de précision la variation d'indice avec la température que l'indice 
lui-même, on a choisi de prendre comme point de départ le résultat 
de là mesure de Martens (:) pour la même longueur d'onde 1,54745 
relativement à l’air à 18° C, soit pour l'indice absolu n— 1,54792. 

La figure 3 représente la courbe 7 — /{t) obtenue pour } —5 460 À. 
On en tire les valeurs numériques suivantes: 


Me /—-200 100 — 100 ho 0 180C 


NO .… . 1,99914 1,55381 1,55224 1,55040 1,54857 1,54792 


a : ‘ue 
15550N 


is 
43 


1,5500 “e 
15475 so 
.200 150 100 -50 0 


Fig. 3. — Indice de réfraction du chlorure de sodium 
en fonction de la température. 


La courbe est pratiquement rectiligne de la température ordinaire 
à — 100° C ; au delà, elle s’incurve progressivement. Son sens de 
variation est bien celui qu’on peut déduire de l’influence de la dila- 
tation, envisagée comme ne faisant varier que le nombre d'ions par 
unité de volume. 


Pente. — Entre o et — 1000 C la pente est constante et égale à 
— 3,67 (10-/°C). Ceci est en très bon accord avec les mesures de 


() Martens. Ann. de Physik, 1902, 8, 459. 
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Ev4 | Evo 
Micheli (‘) quitrouve, pour À— 5 890 A D —— 3,622 soit pour l indice 
absolu = — 3,133, d’où on peut déduire pour 

| 225 460 À Ÿ = — 3,68. 


La pente de la courbe à — 200°C, mesurée graphiquement, n'est 
plus que de — 2,5 10—/°C. 

Dispersion. — On a mesuré l'intervalle qui sépare les images four- 
nies par la raie verte et par une des composantes À— 5 791 A du dous 
blet jaune du mercure. Cet intervalle est un peu plus petit à froid 
qu’à la température.crdinaire ; mais la variation relative peut seule=M 
ment être appréciée comme étant inférieure ou égale à 1/125. L'in-u 
tervalle vert-violet décroiît lui aussi à froid de 634,5 à 670 mG, soitu 
1/150 de sa valeur. , 

Le faisceau des courbes n — f{t) pour les différentes longueurs 
d'onde s’élargit donc légèrement quand la température s'élève. 

D’après ce que nous avons vu au chapitre III, on peut prévoir que 
la variation thermique du pouvoir rotatoire magnétique de CINa doit 
ÿy, être au plus de 1/150 entre la température ordinaire et celle de l'azote 
4h liquide, ou plutôt de go o/o de cette quantité si on tient compte de 

l’'anomalie magnéto-optique. A 

Réfraction spécifique. — On peut calculer dans le même inter- 
valle de température l’expression = TS = grâce aux mesures de, 
la densité p (?) qui varie selon la formule : 


p—= poti — 11,2 10 — 0,5 r0—"{?) 


En « valable entre — 1840 C et 500 C. 
Prenons 2,1680 comme valeur de la densité à o° C, on obtient è 


t — 200 —150 —7r00 — 50 co) 180 CG 
; x 2,2122 2,2020 2,1912 2,1799 2,1680 2,1631 
de 0,14512 0,14550 o0,14588 o0,14623 o0,14663 o0,14687 


On voit que la réfraction spécifique _ n'est pas constante comme 
l'indiquerait l'équation de Lorentz-Lorenz mais est une fonction régu- 
lièrement croissante de la température (fig. 4). Re 
25 te on envisage la même quantité comme fonction de p (fig. 4) on 

vérihe avec toute la précision disponible qu'on obtient une droite, 


| () Micmeur, Arch. Sc. Phys. Nat., 
l : k 2 ., 1902, 143,217. 
| ($) Znt. Crit. Tables, 1928, 3, 43. 4 : 
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<'est-à-dire que la réfraction spécifique est une fonction linéaire de 
la densité conformément à la théorie exposée au chapitre II. 
Cette droite est représentée par l’équation : 


- — 0,22126 — 0,034/4p 
elle permet de calculer l'indice de réfraction de CINa dans tout ce 
domaine de température connaissant la seule densité. 


Il serait intéressant de prolonger ces mesures à chaud, jusqu’à la 


6.270 


259 -200 -150 -100 = 50 D EC 
216 217 2.18 219 220 22) JAP 
Fig. 4. — Réfraction spécifique du chlorure de sodium. 


fusion et au delà, pour comparer le saut de R avec celui qui est prévu 
par la formule et voir comment se placent les points relatifs au 
liquide par rapport à la droite. | 
On ne peut affirmer qu’il soit permis d’extrapoler jusqu’à l’état 
liquide ou à l’état gazeux, c’est-à-dire de considérer le terme indé- 
pendant de p dans la formule comme représentant la réfraction spéci- 
fique des ions Na* et Cl- isolés. Si on pouvait réaliser des varia- 
tions de densité plus importantes que 2,5 0/0, la courbe perdrait. 
peut-être de sa forme rectiligne. En effet, l'expression linéaire ne 
constitue que le début du développement limité de l'expression géné- 


UE R 
rale de Skavani, et d’autre part les autres causes de variation de — ne 


ee ! R 
varient sans doute pas avec la troisième puissance de l'inverse des 
distances interatomiques. 
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Comparaison avec la photoélasticité. — L'étude (‘) de ce phéno- 
mène conduit à ÊE o,11 pour Àx, et à la température ordinaire. 
, p 
; MCE be - 
Avec le “ mesuré 13,07 to vetele +, utilisé — 24,4 107, on 
calcule — 0,147. On obtient le même résultat en différenciant la for- 
1€ 


mule utilisée ou en construisant la courbe r — f{(o). La précision des 


mesures ne permet pas d'évaluer une variation der avec la tempéra- 
ture. 

dn 
de 
Pockels est dû principalement à la différence des coefficients de dila- 
tation utilisés (4,06 105 au lieu de 3,76 105 ici) et accessoirementiàä 
la différence de longueurs d’onde. 


Le léger désaccord entre les présentes mesures de — et celles de 


20 Fluorine F;Ca. — On obtient des résultats analogues aux précé-" 
dents avec une variation d'indice trois fois plus petite (fig. 5 et 6). 


— 192 — 150 — 100 — 50 o 20° € 

1,4977 1,4374 1,4369 1,43031  1,4350:. "14192 
3,2081,  3,2048 3,1991 3,1918 3,1830 3,1800 
0,26235 0,26220 o0,26194 o,26162 o,26128 o,26119 


0,0817: 0,08181: 0,08187s 0,08196 0,082071 O0,082124. 


SIPHDIEUS 


L’équation se 0,12130 — 0,01239 est en accord avec les mesures 


dl , . L . . . . % 
où l’on fait varier n avec p soit par l’intermédiaire de la température, 
soit par celui de la compression, 


3° Chlorure d’ammonium. — Beaucoup de propriétés (?) de ce cristal” 
ont été étudiées à cause de la transformation qu’il subit vers — 31°C 
mais pas son indice de réfraction. 


La nature de la transformation a donné lieu à de nombreuses dis 
cussions. L'hypothèse de libre rotation des ions NH, telle que Pau- 
ling l'avait formulée ne s'est pas trouvée en accord avec l'énergie 
calorifique mise en jeu dans la transformation. L'hypothèse d’un 
passage ordre-désordre selon Frenkel d’abord contredite sous sa forme 
originelle par l'étude de l'effet Raman (?) a pu être précisée par l’étude 
du spectre infra-rouge de part et d’autre du point de transition (*) ; 


a. 


(1) et Wied. Ann., 1889, 37, 389 ; 1890, 39, 463. 

À d Fi: : Fa CS 
: un es références, voir par ex. Bruce. 7rans. Farad. Soc., 1939, 

($) Mile L. Courure et J.-P, Marmre 


: u. Proc. Indian Ac. Sc., 1948, £ 
(*) EL: Wacnen’etD.F. Honnio, Es LE EE 


J. Chem. Phys., 1950, 18, 296 et 305. 
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1438 
4437 
4436 
1435 he 
-200 -150 -100 50 ONSEEC 
Fig. 5. — Indice de réfraction de la fluorine 


en fonction de la température. 


250 206 450 =100 50 de LC 


Fig. 6. — Réfraction spécifique de la fluorine. 


le désordre ne porterait que sur les deux orientations possibles des 
tétraèdres NH. 

Le passage au point de transformation donne lui-même lieu à des 
observations différentes, car il y a hystérésis avec coexistence de deux 
phases dans un intervalle de température d’autant plus large 
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(jusqu’à 10° C) que la température varie plus rapidement ; avec des 
mesures statiques, cet intervalle est réduit à peu près à zéro (!). 

Le phénomène le plus proche de la réfraction est celui de la polari- 
sation diélectrique. On dispose de deux mesures à peu près simulta- 
nées de la constante diélectrique, par Bruce et par Guillien (?). Les 

deux courbes ont la même allure que celle que nous avons trouvées 
Nous avons utilisé un monocristal de CINH, préparé, ainsi que ceux 
de BrNH,, par Mme L. Couture-Mathieu et J.-P. Mathieu. Une fois" 
polies, les faces sont très sensibles à l'humidité. Une heure d’exposi=" 
tion à l’atmosphère du laboratoire suffit à leur faire perdre leur 
transparence ét à empêcher toute mesure. J'ai été conduit à utiliser 
une méthode de polissage approché mais rapide et à polir le cristal 
juste avant de terminer les réglages optiques et de le placer dans le 
vide. 


e 


Il est curieux de voir combien le monocristal est mou, plastique ;" 
si on le laisse tomber, il est tordu par le choc; après avoir poli la 
deuxième face, il faut retoucher la planéité de la première. 14 

On a obtenu ainsi deux faces planes dont la plus petite mesurait 
5 mm. X 10 mm., faisant un angle de 62,26 G, l’arête du prisme étant 
parallèle à une arête du cube initial. - DO 

On a protégé les faces polies par une couche assez mince de vernis 
Lumière. | 0 


On dispose d’une seule mesure précise de l’indice de réfraction de : 
CINH, et de sa densité par Wulf et Cameron (?) pes 


# 


n9—1,63851 p®— 1,5274 + 0,003. 


; ' Éd ve” LL 


Nos propres mesures sont faites seulement à moins de 10° près à … 
cause du défaut de planéité; on a obtenu dans l'air à 15° C: A 


NU) ro 578 546 Lo5 n. 
LR SR Er PURE 1,640; 1,043: 1,699 * 
ce qui est en accord avec la mesure précédente compte tenu des = ‘4 
trouvés. Onen déduit comme point de départ à 25° C pour À = 5 460 À 2 
et dans le vide n — 1,64300. | 


Variation thermique. — Les mesures sont facilitées par la gran- 4 


1 . 


(1) A. Suirs, 
175 À, 350. 

(°) R: Guriurex. C.R., 1939, 208, 1561. 

() Wuzr et CaMERoN. Z, Phys. Chem., 1950, B, 10, 355. 


J. A. À. Kerecaar et G. J. Mure. Z. J. Phys. Chem., 15360 4 
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que l’on connaisse : plus de 6 fois celui de la fluorine à la tempéra- 
ture ordinaire. 

« ," ; 
Si l’image de la fente est large, on peut cependant en suivre les 
déplacements avec précision en mettant à profit la structure de l’image 
pour en pointer un détail plus lumineux qui se conserve indépendam- 
ment de la température. 


16865 D CL NH4 - n. tt) À.5460 À 


16660 


16645 
-200 -150 -100 -50 0 


Fig. 7. — Indice de réfraction du chlorure d'ammonium 


en fonction de la température. 


Les mesures ont lieu seulement lors du réchauffement lent. L'in- 
dice diminue constamment avec une chute brusque au point de trans- 
formation. Cette chute est annoncée par une variation de plus en plus 
rapide, d’allure exponentielle (fig. 7). | 

A -— 30° C le cristal devient opaque, ou plutôt tellement diffusant 
que toute image de la fente disparaît. Elle réapparaît à — 29,90 C 
avec un décalage important et uné variation encore rapide. À partir 
de — 209 C la variation devient linéaire. 

La température de fin de transformation se trouve ici de 1° C plus 
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élevée que dans les mesures statiques, sans doute à pe te 
nos mesures sont dynamiques. La présence de traces d'imp 
avoir le même effet (Crenshaw et Ritter). Ma Re. 
La disparition de l’image entre 30° C et — 2g°5 : ne Pre 
due qu’à l'existence de domaines hétérogènes ayant | es oo 
grandes par rapport à celles des ionset en accord avec les o S de 
sur la coexistence de deux phases. En dehors de ce court in F4 
les images conservent toute leur netteté. Ceci doit être Pope s oi 
observations du spectre infra-rouge (Reinkcber-Pohlman) selo 


quelles les fréquences caractéristiques à 5,7 y et 6,9 « disparaissent 


l k 1 ê eu à côté. 
pendant la transformation et réapparaissent après, un p 


t n R () R/e 


— 190 166 LS 0,37116 
— 190 1,6629 0,37046 


— 100 1,660: 0,36920 : 

—. 72 1,6579 0,3682/4 1,624/4 0;22008 
— 56 564 756 160 745 
— Lo 543 664 ol 852 
— 36 535 631: 1,9991 907 
— 39 524 581 908 992 
— 30 508 509 776 0,28142 
— 29,9 480 387 Grr 308 
TE C0 478 379 587 336 
— 24 hi 346 549 381 
0 463 309 476 L62 

0 Lñg 248 390 , _683 
020 1,6430 0,36163 1,5274 0,23676 
Pente. — Entre — 1900 C et — 1500 C, L— — H(1o-5/°C) ce qui 


est déjà comparable au cas des liquides à la température ordinaire. 
Puis la pente augmente régulièrement en valeur absolue (— 5,7 entre” 


— 150° Cet — 100° C) pour atteindre — 8oentre — 320 C et — 300 C 


Le saut lors de la transformation est An — 275 10 Ÿ cequi corres- | 


pondrait à e 090: 


Ces mesures ne permettent pas de préciser si la courbe est continue 


ou présente une partie verticale. Au-dessus du point de transforma- 


tion, la pente de la courbe est de — 18 entre — 29°9 GC et — 2800, 


enfin de — 7,7 jusqu’à la température ordinaire. 

Dispersion. — L’étalement des ima 
l'image violette. L'intervall 
(non résolue) est de 146 mG, correspondant à An — 305 105 à la tem- 
pérature ordinaire ; on trouve sensi 
pérature de l’air liquide. On ne tro 
et d'autre du saut. Il ne faut donc 


tion de la rotativité Magnétique au cours de latransformation. 


CAT 


ges n’a pas permis de pointer, 
e entre l'image verte et l’image jaune 


blement la même valeur à la tem-. 
uve pas de variation sûre de part. 
pas s'attendre à une grande varia-. 


4 
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Réfraction spécifique. — Les cristaux de CINH, sont particulière- 
ment avantageux pour la vérification précise de la théorie proposée 
bour expliquer les variations de la réfraction spécifique. En effet, ce 
ëristal subit une grande variation de densité (1/15) tant de façon 
sontinue que par un saut; il conserve le même système cristallin 
cubique, type CICs) ; enfin les variations de n sont importantes (0,02). 


0.236 


CLNH4  A5460À 


a,234 


0,232 


0,228 | 


1,54 He 2158 1,60  p 1,62 


Fig. 8. — Réfraction spécifique du chlorure d’ammonium. 


On a utilisé les mesures de dilatation de Simon et Bergmann, non 
sur des fibres, mais sur de petits cristaux agglomérés. On peut en 
déduire les variations de densité qui figurent dans le tableau précé- 
dent, La valeur de o à 250 C résulte d’une extrapolation peu sûre et 


£ R 
fournit une valeur aberrante de SE 
r 


La conrbhe >= fi) (fig. 8) montre combien la relation de Lorentz- 
p 
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Lorenz est inadéquate ; elle varie considérablement de façon compa= 
rable à la densité et en présentant le même saut. 

On vérifie une fois de plus que la réfraction spécifique est une fonc 
tion croissante de { et que le saut est en sens inverse de celui de las 
densité. 

Par contre, la courbe = = /(e) (fig. 8) est assimilable à une droite, 
de façon tout à fait satisfaisante. La réfraction spécifique est une 
fonction linéaire et décroissante de la densité. Elle est représentée 
par l'équation : 

: — 0,39791 — 0,10530. 


Les deux constantes de cette équation sont les plus grandes parmi 
celles des cristaux étudiés. . 
L'application de la théorie de Onsager-Bôttcher conduit à recher- 


9 


n? TÈ— 1: 


cher s’il existe une relation linéaire entre = et, La 


(n? — :){2n? +1) CURE POSE 
courbe n’est pas bien rectiligne, mais surtout sa variation n'a pas 


lieu dans un sens compatible avec des polarisabilités et des rayons w 


atomiques positifs. 


Il n’existe pas de mesure de photoélasticité sur CINH,; remar- 


dn 


quons que ni a ni p— ne sont constants. À la température ordinaire” 
p p 


dn 
Pas 0,204 


Comparaison avec la polarisation diélectrique. — La courbe de: 


variation thermique de la constante diélectrique trouvée par Guillien. 
a tout à fait la même allure que celle de n, mais avec un sens inverse M 


de variation. 


, . den Re 
Par contre, les réfractions spécifiques — et Ê? sont toutes deux des 
p p 


| 


fonctions croissantes de la température et décroissantes de la densité. 


La variation de R, est beaucoup plus rapide (près de 3 fois plus 
rapide) que celle de R,. Il n’est cependant pas justifié dans l’étude de 


la polarisation, diélectrique de supposer constante la polarisation 


électronique spécifique. 


Les grandeurs Re + sont les grandeurs fondamentales de la pola= 


risation, dont « et n sont dérivées. 


4° Bromure d’ammonium. — Ce cristal cubique, semblable au chlo- : 
; Q , |: ; PR 770 
rure d’ammonium, a donné lieu aux mêmes études. Les différences avec. 


celui-ci tiennent à ce que la transformation se produit à — 380,8 C, : 


qu’elle s'accompagne d’une dilatation lors du refroidissement et que 


le cristal devient quadratique et biréfringent, ainsi que le prouve 


l'étude de sa structure aux rayons'X. 


{ 
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Mme L. Couture-Mathieu et J.-P. Mathieu (!) ont montré, par l’ob- 
servation d’un monocristal en lumière convergente entre nicols croi- 
sés, que le bromure d’ammonium se transformait à froid en un agré- 
zat de microcristaux dont l’axe quaternaire est orienté de façon 
tésordonnée suivant l’une des trois directions possibles. 

Nous avons d’abord utilisé un de ces cristaux, taillé en prisme, en 
onservant une face naturelle, l’autre face étant parallèle à une arête 
du cube. L’angle réfringent était de 67,15 G. Le cristal est aussi 
mou que celui de CINH, et aussi altérable à l’air ; il se polit de la 
même façon à la main. 

On a trouvé pour l'indice de réfraction dans l’air à 150 C. 


L'ASIE 578 546 405 
NERF OP ET 1,719 1,719 1,743 


>e qui est une grandeur exceptionnelle pour un cristal incolore. 

Wulf et Cameron ont aussi mesuré n pour An et à 25° C, 
à —1,17239, ainsi que la densité p — 2,/4295 + 0,0009. Simon et 
Sergmann ont étudié la dilatation. 


RÉSULTATS POUR LE PREMIER PRISME, — Au-dessous de — 380C, le 
ristal cesse de donner une image de la fente. Pourtant, il n’est pas 
‘paque. En enlevant l’oculaire de la lunette de visée, on voit que la 
umière est répartie dans un faisceau divergent de plusieurs degrés 
l'ouverture. Le cristal est opalescent. Au réchauffement, il retrouve 
jrusquement toute sa transparence à partir de — 33° C. 

Plusieurs essais ont été effectués pour obtenir une température plus 
jomowène et plus lentement variable. On a plongé le cristal dans de 
‘acétone. Les pointés n'étaient pas faisables tant que la température 
atteignait pas celle de la fin &e la transformation. 

L'indice de réfraction varie de facon linéaire entre — 23° C et la 
empérature ordinaire, en décroissant. Les valeurs en seront données 
lus loin. Le coefficient de variation thermique est le plus grand qui 


4 , , an B 
Û "eL21StrTé — = — ,6 10—5/0C. 
oit enregistré — 9 j 


On vérifie là encore que la réfraction spécifique est une fonction 
roissante de la température, décroissante de la densité : 


BE 6,215 — 0,022. 
K 


Discussion. — Le manque detransparence du cristal froid s’explique 
lairement par sa transformation en un agrégat de microcristaux 
iversement orientés. Cherchons à quelles conditions un prisme cons- 


(*) Journ. de Phys., 1949, 8, 10,17 S. 


: 
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titué de domaines parallélipipédiques quadratiques est susceptible de 
donner des images. 

Un tel cristal a trois directions privilégiées qui sont les arêtes du 
cube initial ; supposons que l’arête du prisme soit l’une de ces direc- 
tions. | 

, Sile faisceau incident de lumière parallèle rencontre une face qui 
n’a pas d'orientation particulière, dès l’entrée de la première couche 
de demaines on obtient six directions différentes de rayons réfractés ; 
on voit facilement sur nn dessin que la traversée de chaque nouvelle 
couche mosaïque est susceptible d'introduire de nouvelles directions 


de réfractés, de sorte que le faisceau peut être considérablement 


élargi. 
C’est un tel effet qui doit se produire aussi dans CINH, pendant la 
coexistence des deux phases d’inégal volume spécifique. Ces deux 


cristaux ne doivent de conserver leur cohésion qu’à leur grande plas=" 


ticité. 
Si la face d'entrée du prisme est une face du cube initial le nombre 
de directions de réfractés est encore de six dans la première couche 


et il se multiplie aussi bien par la suite. Ceci explique le résultat de” 


l’expérience faite avec le premier prisme. 


Si l’on remarque que les seuls rayons qui puissent se propager en 
ligne droite dans le cristal sont ceux dont les vibrations ont lieu dans 


l’une des trois directions privilégiées, on peut envisager les deux solu= 
tions suivantes au problème posé. 

2€ PRISME. — Le faisceau incident est normal à une face naturelle. 
Il n’y a qu'une direction de réfractés dans le cristal. Chaque pinceau. 
de lumière comporte deux directions privilégiées de vibrations ; cha= 
cune de ces vibrations traverse sur un tiers du parcours total un CriS=" 
tal biréfringent en vibrant le long de l'axe optique : l'agrégat équi- 
vaut à un cristal homogène d'indice 22 + 7e 


À la couche de sortie, trois possibilités peuvent se produire pour 
chacune des deux directions de vibration : une donne naissance à une 
réfraction avec l'indice n,, deux avec l'indice n0. 

En définitive, on doit obtenir à la sortie deux faisceaux de lumière 
parallèle, celui qui correspond à nç étant deux fois plus intense que 
l’autre, mais aucune des deux images n'étant polarisée. Ce résultat 


paradoxal s'ajoute à celui de réfractions qui ne correspondent pas à 


l’indice moyen du cristal. 


On a taillé ainsi un prisme dans le premier cristal ; son angle est 


2 14 A pi ? : n 
d'environ 30 G. Par tâtonnements, on règle son orientation de façon. 


à ce que, à la température ordinaire, la déviation totale soit nulle et 
la face d'entrée normale au faisceau incident (A. 


% 


1 , . > S ñ k 
() À basse température il s’introduit un défaut d’orientation d'envi- 


rou 0,2 G. 
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On trouve qu’au-dessous du point de transformation ce prisme 
permet d'obtenir des images, mais encore trop diffuses pour être 
utilisables, même en lumière polarisée. On peut seulement affirmer 
que le ou les indices diminuent au cours du réchauffement. 

Pour expliquer ce résultat on peut songer à mettre en doute l’hypo- 
thèse selon laquelle les cloisons des domaines sont parallèles aux 
faces du cube. Mais si ce n'était pas le cas, il est probable que l’expé- 
rience de la croix noire ne serait pas réalisable ; le succès de cette 
expérience montre non seulement qu'il y a possibilité d’interférence 
entre les rayons ayant traversé un tel empilement hétérogène, mais 
que des rayons légèrement inclinés sur la normale à une face natu- 
selle peuvent se propager dans le cristal. 

La raison la plus probable est la perturbation assez profonde que 
produit tout polissage d’un cristal : il n’existe plus d’orientation uni- 
forme des couches superficielles ; la transformation peut y produire 
un désordre complet. Enfin, il a pu se produire un défaut d’orientation 
de la face d’entrée par rapport au réseau cristallin à cause des nom- 
breuses opérations de polissage. : 


3° PRISME. — Pour éviter le défaut précédent et utiliser un prisme 
au minimum de déviation (méthode pour laquelle le réfractomètre est 
conçu), j'ai fait tailler par Mme Devaux-Morin un nouveau prisme 
dans un autre cristal. L’arête est une des directions privilégiées ; les 
deux faces sont également inclinées sur les faces naturelles du cube; 
l'angle est de 29,0 G. Il a été nécessaire de le repolir comme les autres 
au moment,de l'emploi. 

Appelons 1 l'intensité du faisceau incident, et symbolisons une 
réfraction par l'intensité du faisceau considéré et l'indice avec lequel 
elle se produit ; le produit de deux symboles représente la succession 
de deux réfractions. 

10 Rayons incidents dont la vibration a lieu parallèlement à l’arête 


du prisme (intensité “4 . Il existe deux réfractions qui donnent des 
2 
rayons se propageant dans le prisme normalement à son plan bissec- 


eur, ce sont — ne et _ n. Leurs possibilités de sortie sont représentées 


par le schéma 


ln, —=_’nn 
AE FPT IN ON 
Gr 2 

FR 

7) 
2 32 
LA k 

SET 58 06/20 


Ânn. de Phys., 12° Série, t. 6 (Novembre-Décembre 1951). 60 
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Les rayons qui subissent des réfactions inégales à l'entrée et à Ja 
sortie (n,n, et njn.) ne sont pas utilisés dans l'appareil. | 
20 Rayons incidents dont la vibration est perpendiculaire à l’arête 
: ; PRSt x 6 À h 
du prisme (intensité). Les deux tiers subissent des réfractions avec 
un indice non principal et sont donc diffusés. Le reste subit une 
I 1 


S : UT I : ÿ 3 LATE 
réfraction ordinaire ( ñ ce qui donne à la sortie : 6 lo X 3 le INVIN 


PA Br NH4 n.Â(t) À-5460 


]J>e 


1,725 


Fig. 9. — Indice de réfraction du bromure d’ammonium 
en fonction de la température. 


. I 2 
sible et — 7 eve 1 s’a] : i j 
| 6 lo X 39 — ;g 070 Qui s'ajoute à la double réfraction ordi- 
 Daire ci-dessus. 


Au total on doit obtenir une image ordinaire d'intensité 3 et de taux. 

I À : : Ke. 

3; et une faible image extraordinaire (3) où les vibra- 
tons sont perpendiculaires à l’arête. 

L'expérience a en effet montré 

Elle est assez nette pour permettr 


de polarisation 


cette première image très polarisée. 
e de bons pointés. Mais il existe un 
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ond continu assez intense. En polarisant le faisceau (vibrations per- 
endiculaires à l’arête) l’image devient indiscernable et l’autre image 
xtraordinaire n’est pas non plus visible. Cependant la biréfringence 
oit être faible. 

La figure 9 représente donc les variations du seul indice ordinaire. 
& basse température, la courbe est à peu près droite, sa pente est de 
— 5,3 107*/0C. Puis elle passe par un minimum, suivi d’une crête. 
courbe a dans l’ensemble [a même forme que celle de la densité 
n fonction de la température, qui est connue entre — 800 et — 6° C; 
i les crêtes se produisent sensiblement à la même température 
— 389 C), le minimum de n a lieu vers — 53° C et celui de p vers 
= 630 C. Il est difficile d’en tirer des conclusions, surtout en l’ab- 
énce de mesures de n,. 

Comme le cristal de CINH,, celui de BrNH, devient « opaque » 
ntre — /420 et —— 389 C, au cours de la remontée dela courbe. Ilsem- 
le que la forme de cette remontée dépende un peu de la vitesse de 
échauffement. 


4 n R p R/p 

— 190 ‘ 1,7294 0,39890 

— 150 273 802 

— 100 246 689 

— 80 237 652 2,h450 0,162175 
— 70 233 635 k4o 217 
—  6o 229 618 439 211 
ee 00 228 614 455 199 
CS 230 622 475 189 
— do 233 635 Dr 168 
— 35 234 080 521 165 
— 20 219 576 k72 172 
CE QE 200 497 393 192 


_ De la réfraction spécifique ordinaire, au-dessous de — 42° C, nous 
irons seulement que ses variations en fonction de { ont la même 
lure que celles dep changées de sens et que ses variations en fonction 
e la densité sont dans le sens habituel, la courbe présentant succes- 
vement un point anguleux au moment de la transformation, puis 
ne partie rectiligne trois fois plus inclinée que celle qui représente 
cristal isotrope, enfin l’amorce d’un tournant au minimum de den- 
16, 

‘On peut apprécier d’après les résultats de Guillien la variation 
ermique de la polarisation diélectrique spécifique moyenne. Contrai- 
ment à la réfraction spécifique ordinaire c’est une fonction constam- 
ent croissante de {. Il n’existe pas de mesure de constantes diélec- 
iques sur des monocristaux de BrNH.. 


946 MARC BARBARON F 


5o Blende. — On a disposé d’un échantillon de sulfure de Zinc Cris- 
tallisé (système cubique) ayant la forme d’une lame de 1,3 mm. d’épais-\ 
seur et de r cm? de surface ; sa teinte est vert clair. 

Un bord de la lame est rectiligne sur 8 mm. de long et taillé en 
biseau, formant un prisme dont l'angle est de 31,82 G. À cause de la | 
faible largeur des faces, les images sonttrès étalées et peu brillantes. 

L’étude de la variation thermique de l'indice de réfraction a été 
faite par Maria Mell (*) entre latempérature ordinaire et 700° C, tem= 
pérature à laquelle la blende perd pratiquement toute transparence 
dans le visible. De plus, une mesure a été faite à —- 78° C et une à 
— 38°C. L'indice qui est exceptionnellement grand à cause de la, 
proximité de la région d'absorption ne cesse de croître en même temps 


2388 1 
‘2,386 L 
2,384 
2,382 - 
2.380 
2378 bre 
-200 -150 1002.57" 50 -0 
Blende ZnS n-ft) À 5460° 
Fig. 10. — Indice de réfraction de la blende « 
en fonction de la température. . 


que l'absorption quand la température s’élève. Par exemple pour 
1 = 5 460 A et à 10° près : 


n —2,3870(1 + 2,7508 104 + 11,1 106). Là 


L'indice de notre échantillon (?) était n — 2,391 à 15 C. Etant 
donnée la précision, le point de départ a été ajusté pour faciliter la 
comparaison avec les résultats de M. Mell. 

La courbe n — f(t) que nous avons trouvée (fig. 10) est très 
concave vers le haut. Sa courbure est beaucoup plus grande que ne 
l’indiquerait l'équation ci-dessus appliquée aux basses températures: 
Sa pente ne cesse de diminuer quand la température s’abaisse. Elle 


() M. Mer. Z. f. Phys., 1923, 45, 44. 
(?) La différence d’indices entre deux échantillons peut atteindre 0,02. | 
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passe de 7.10 à o0 C à 5.10—* à — 1002 C et devient inférieure à 


o-Ÿ vers — 2000 C. 


Dans le même intervalle de température la différence d'indice du 


vert au jaune diminue d'environ 2,5 0/0. 


Nous avons pris pour la densité la valeur 0 — 4,06 à 09 C. La dila- 
bation de la blende a été mesurée par Adenstedt (:) jusqu’à la tempé- 
rature de l'hydrogène liquide, de 20° en 20° C. Il semble que le coef- 
icient de dilatation s’annule vers — 2109 C et change de signe. 


Es Blende ZnS À - 5460 À 


‘01494 


3064 2066 2D68  P 


Fig. 11. — Réfraction spécifique de la blende. 


6 
-200 _100 t°C 0 


4.070 


Le tableau suivant donne en fonction de la température les valeurs 


n?— 1 


‘4 ! L ru 4 La 
rouvées pour n et calculées pour la réfraction R — rat la densité 


1t la réfraction spécifique R/o : 


ê n R e 

0) 2,3870 0,61028 4,06 
= - Lo 2,3843 0,60962 L,0629 
= 00 2,3818 0,60g02 L4,0655 
—-\ 120 2,3800 0,60858 k,0677 
— 160 2,3789: 0,60832 °  4,0693 
— 199 2,3704 0,60819 L,0699 


(?) H. Apensrenr. Ann. d. Phys., 1936, 36, Go. 


R/ 
0,19031 
0,1500/ 
0,1/4980 
0,14961 
0,14949 
o,14y41 
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La réfraction spécifique (fig. 11) n’est pas constante, elle est liée à 
la densité par la fonction linéaire décroissante : 


R 
5 —0,52180 — 0,091:0. 


L'absence de mesures de dilatation au-dessus de la température: 
ordinaire ne permet pas de vérifier si cette équation rend compte des 
mesures de M. Mell. 22100 

On voit néanmoins qu'il est possible de représenter la variation 
thermique de l'indice de réfraction sans faire intervenir le déplace: 
ment de la limite d'absorption ou une variation hypothétique de lai 
fréquence propre d'absorption ultra-violette. Ces quantités ont d’ail=: 
leurs des valeurs très nettement distinctes, respectivement 10 my 

environ et 6,3 my pour 6000 C; enfin, les courbes d'absorption obte=; 
. nues par M. Mell présentent un maximum secondaire vers 650 mu 
dont la position ne dépend pas de la température. 

La théorie du déplacement des fréquences propres d'absorption, 

_ ultra-violette comme cause principale de la variation thermique de: 
l'indice de réfraction manque donc de fondement. On ne peut parler: 
que de bande fictive et sans contrôle expérimental possible tant qu'on, 
n’atteint pas l’autre côté de la bande d’absorption. Encore le renfort 


# 


cement et l'élargissement semblent-ils être l’élément prépondérant: 


6° Plexiglas. — On désigne ainsi une matière plastique incolore, le: 
métacrylate de méthyle polymérisé. Dans une plaque provenant dé 
Alsthom, Mile Lenoble, aide-technique au laboratoire, a taillé et polis 
un prisme de 21 mm. de largeur de faces et de 11 mm. de haut. L’an* 
gle réfringent est de 64,18 G. | 
C'est un corps qui n'est pas parfaitement défini. Ses propriétés 
varient d'une part suivant la préparation (son indice de réfraction 
est généralement compris entre, 1,49 et 1,51 à la température ordi- 
naire et pour 1x), d'autre part suivant l’histoire de l'échantillon (134 
Le prisme utilisé avait été maintenu trois mois en atmosphère des- 
séchante pour enlever toute trace d’eau qui peut diffuser dans la 
masse. Il n’a jamais été chauffé au-dessus de la température ordi- 
naire. Ainsi traité, il a subi les refroidissements nécessaires aux 
mesures sans subir de variation irréversible appréciable de ses pro= 
priétés optiques, sans apparition de biréfringence. Ce n’est qu'entre 
60° et go° C qu'interviennent des transformations (?) où le facteur 
temps Joue un rôle considérable. D 
(1) Par exemple l'application d’une force produit une biréfringence, 
Mais sa suppression laisse subsister une biréfringence de signe contraire. 
À. Corron, G. Courror, J. Guizzemin. C. R., 1938, 207, 313. 
(?) RicuarD, Wizey et BrAUER. J. of Polymer Sc., 1948, 8, 455. 
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On a trouvé pour l'indice de réfraction dans l'air à 15° C: 


NET A 578 546 AA 
NU PAS RES 1,494 1,953 1,209 


Sa variation thermique est extrêmement grande (environ 10-‘/°C) 
à cause de la grandeur de la dilatation. Le résultat des expériences 


Plexiglass n: ŸcE) À.5460 À 


n 
1.510 A 


1,500 


Fig. 12. — Indice de réfraction du plexiglas 
en fonction de la température. 


pour À — 5460 À est résumé dans le tableau ci-dessous et dans la 
figure 12. 
bb, 5. — 196 —150 — 100 — 50 (o + 150C 
A + . 1,5100 1,5073 1,5044 1,5009 1,4965 1,950 
A froid, la courbure et la pente (0,6 r0-“*/°C) sont moins pronon- 
cées qu’à la température ordinaire. 


Le plexiglas est le seul exemple de solide dont la dispersion aug- 
mente au refroidissement. Les différences d'indice du vert au Jaune 


Met à 
COS Pre CORTE 
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aussi bien que du vert au violet augmentent de 4 o/o de 15°C à 
— 196° C. N=: 

Le plexiglas se comporte ici comme les liquides à cause de son. 
grand coefficient de dilatation. Ce résultat est prévisible à partir de 
la constance approchée de la dispersion spécifique ou plutôt d’une 
légère décroissance en fonction de la densité. 


es | 
On manque de données pour calculer les variations de la réfraction 


spécifique. Avec l’aide de A. Kovacs, j'ai mesuré ja densité de l’échan- 
tillon utilisé, p — 1,186 à 17° C, le coefficient de dilatation cubique 
à 200 C, 2,77 107“ et le coefficient moyen de dilatation cubique entre 
17° Cet — 196°C, 1,34 10: 

On obtient ainsi pour la densité dans l’azote liquide la valeur 
p — 1,220. Entre les deux températures extrêmes, la réfraction spé 
cifique est une fonction croissante de la température (passant de 
0,2451 à 0,2457) et décroissante de la densité. 


7° Verres. — Je n’ai pas fait de mesures sur les verres minéraux, 
car des mesures très étendues ont été effectuées par Molby ({) aux 
basses températures et par Peters (?) au delà du ramollissement. Ces 
auteurs mesurent par la méthode interférométrique les variations 
d'indice de réfraction et la dilatation de nombreuses sortes de verres.« 
Mais la densité n’est pas indiquée. a 
Molby trouve généralement un minimum de l'indice de réfraction 
pour une certaine température qui dépend d’ailleurs de la longueur 
d'onde utilisée. D'après Pockels, l’auteur attribue le changement du 
sens de variation de n à la prédominance de l'influence de la dilata-n 
tion ou de celle des déplacements supposés des bandes d'absorption” 
ultra-violettes avec la température. 4 
Nous avons déjà critiqué cette interprétation. Si on construit less 
courbes de variation de la réfraction spécifique en fonction de la den-w 
sité, on obtient une courbe uniforme décroissante, presque rectiligne, 
légèrement concave vers le haut. Ce résultat semble donc général 
pour les solides, indépendamment du sens de variation de l'indice de 
réfraction. 
Opérantle même calcul avec les résultats de Peters on obtient deux 


segments de droite, le coude, très net, correspondant au début du. 
ramollissement. 


80 Quartz. — Les mesures ont été publiées ailleurs (3). On trouve : 


ÉRNR MR A ha 00 RER SS CEA OO NES 0 5o°G 

ARE 1,04785 1,54799 1,54732 1,54702 1,04669 1,54637 
Ne + + + . 1,05724 1,55604 1,55662 1,00627 1,59589 1,55552. 
(ne — noroë . 939 939 930 92 920 915. 


(1) Mozsy. J. Opt. Soc. Am., 1949, 39, 7, 600. 
(?) Perers. Sci. Pap. Bur. St., ns 30! 635. 
(*) M. BarBaron. C. R., 1948, 226, 1443. 


| 
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1,5470 


15465 


15460 
- 200 -150 -100 50 0 


Fig. 13. — Indice ordinaire du quartz 
en fonction de la température. 


(ne-n,)10° Quartz n,-n=ft) À-5893 À 


900 


850 


800 | 


750 C] 
-205. 20, 200. 4D0 600 800 t°C 


Fig. 14. — Variation thermique de la biréfringence du quartz 
(exp. et calc.). 
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Des mesures à peu près contemporaines de celles-ci ont êté effec- 
tuées par Radhakrishnan (!) par la méthode interférométrique dans 
le même domaine de température. Elles portent sur le seul indices, 
ordinaire et indiquent une variation un peu plus faible ; la pentes, 

moyenne est de — 0,50 10—°/0C d’où un écart total à froid de 107# 4 
entre les deux mesures, légèrement supérieur aux erreurs de mesure 
(ici environ 3.10). 

On peut déduire de la faible variation de la dispersion (EF ne change 


que d'environ 1/4o0 pour 2009 C) que la rotation magnétique du 
quartz ne doit que très peu varier à basse température. La mesure 
directe (?), au-dessus de la température ordinaire, du coefficient deu 
température de la rotation magnétique donne la valeur 1,1.107*/2G:; 


Quartz 8 0) À: 5893 À 


R 
(s 


C1240 


Fig. 15. — Réfractions spécifiques du quartz 
en fonction de la température. 


Réfractions spécifiques principales. — A l'aide des données que. 
l’on trouve dans la monographie de Sosman (loc. cit.) on peut cal- 
R Re \ © 
culer les valeurs de e et par exemple pour À — 58go A entre 
— 2000 Cet 765 C (fig. 15). ? 
Ces grandeurs ne sont pas constantes, mais varient de 3 0/0 avec un. 
saut lors de la transformation. Elles varient en sens inverse de la den- 
_Sité, y compris au cours du saut. «3 
: Si Hans ces mêmes réfractions spécifiques en fonction dela 
ensité, on obtient les courbes de la fi GS à fait 
NE e la figure 16 ; elles sont tout à fait 
gne $ la parte correspondant à l’intervalle — 200, 410° C.. 


(1) T. Raomaknisanan. Proc. Ind, Ac, Sc, À 1948, 27, 46 
, 2 , $ 
(?) Borez, 1903. Rec. Constantes Phys., Paris, 1913, 684. 
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Au delà si la courbe reste continue, elle s’écarte nettement de la 
droite et le sens de variation semble même changer après la trans- 
formation, 

On sait que la transformation correspond à un changement pro- 
gressif puis brutal de la position des atomes d'oxygène dans la maille 
du quartz, produisant un changement de système cristallin. La seule 
densité, ni même les deux paramètres cristallins, ne suffisent à 
traduire ces modifications dans le détail. Les coefficients structuraux 
de champ intérieur ne subissent pas tous les mêmes variations; ilest 
donc improbable qu'une fonction simple des divers paramètres de la 
maille puisse rendre compte de la transformation. 


Quartz R= #(P) À:5893° 


254 256 258 260 262 264 266 


Fig. 16. — Réfractions spécifiques du quartz 
en fonction de la densité. 


"“ 


Les équations suivantes : 


Ro 2 0,20451.— 0,0322p 
Re 5,20218 — 0,030 
P 


, Q pris ñ . , 
ne représentent donc les réfractions spécifiques (à moins de 0,4 0/0 
près) qu'entre — 200° et 4109 C. L'équation de biréfraction est : 


—— 0,00233 + 0,0019p 


| 
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Le facteur —"— variant peu, c'est aussi une équation linéaire qui 
(n? + 2) 
relie la biréfringence à la densité (fig. 14). 


n,— y = —0,0293 + 0,01306. 


Cette équation représente à 0,0001 pres les variations de la biréfrin- 
gence du quartz de — 2000 à 1 2000 C malgré la transformation et le 
saut (!). C'est le plus grand intervalle de température dans lequel 
on ait pu mesurer une constante optique. 


Calcite n=f(t) À =5460 À 


-200 150  -100 50 D + 


Fig. 17. — Indices de réfraction de la calcite 
en fonction de la température. 


9° Calcite. — Le cristal de calcite CO;Ca est formé principalement, 
du point de vue optique, par un assemblage de groupements O, for- 
tement anisotropes. La biréfringence d’une grandeur exceptionnelle 


(0,17) est due à ce que les triangles O; sont tous perpendiculaires à \ 


l'axe optique, aux vibrations près, et disposés dans des plans paral- 
lèles. 

C'est le même fait qui explique (?) la curieuse dilatation de la cal- 
cite. Presque toute l’énergie de vibration est absorbée, surtout à froid, 
par les vibrations parallèles à l'axe où les liaisons sont lâches, d’où 
une grande dilatation et une contraction de Poisson correspon- 
dante dans les directions perpendiculaires (coefficient de dilatation 


(1) R. de Maxpror. Aelo. Phys. Acta, 1949, 22, 6, 579. 
(2) J. B. Necson et D. P. Rivey. Proc. Phys. Soc., 1945, 57, 477. 
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négatif passant par un minimum et tendant à devenir positif à haute 


température). 


La densité (1) subit ces deux influencés contraires et passe successi- 
vement de — 2000 à — 1802 C par un maximum et un minimum. 
Les mesures optiques ont été publiées ailleurs (?). On trouve : 


PRE | = 200 190 — 100 — 90 0 + 18C 
ñ 1,66167 1,66180  1,66187: 1,66190 1,661924 1,66193 
‘CR 1.485096 1,48646 1,48700 1,48758 1,48818  1,488/40o 
Hn. :0,17071 0,1793% 6,17487 617432  0,179745 .0,17903 
LT 271007 2 7108 2 DIU 211213 02,7140) (72,740 
R ,/g. 0,13624 0,13627 o0,13632 o,1363q o0,13648  o0,13693 
R./e. 0,10974 o0,10583 0,10997 0,10613 o,10631  0,10638 
Bjo. 0,03000 0,03044 0,03035 0,03026 o,03017 0,03019 
Calcite R-fd) À: 5460 À 

0,1066 Ë 0,136 6 

01364 

0,1362 

Fig. 18. — Réfractions spécifiques de la calcite 
en fonction de la température. 

Réfractions spécifiques principales. — Cette intervention de la 
densité est nécessaire pour rapporter les mesures de réfraction à un 


#1! sont calculées à partir 
20e 


nombre constant d'ions. Les valeurs de ni 


de la valeur p — 2,7110 de la densité à o0 C. 
La figure 18 représente les variations thermiques des réfractions 


(1) ApensrepT. Loc. cit. 
(2) M. Bargarow. C. R., 19/49, 229, 875. 
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spécifiques qui croissent inégalement avec la température. Ce ne sont 


pas, surtout L°, des fonctions décroissantes bien linéaires de la den- 


sité. La calcite est en effet l'exemple typique d’existence de dilatation 
interne. Les courbes de cette figure sont plutôt analogues, surtout à 
basse température, à la variation thermique du paramètre cristallin 
parallèle à l’axe. AAA Le 

Les réfractions spécifiques sont des fonctions difficiles à expliciter 
des deux paramètres cristallins et sans doute aussi de la dimension 
des triangles O, et dans lesquelles semble-t-il, la dilatation dans la 
direction de l’axe optique joue le rôle principal à basse tempéra- 
ture. 

La biréfraction spécifique varie dans le même sens que la densité 
et de façon pas du tout linéaire. Elle se comporte donc très différem- 
ment des réfractions spécifiques. Cette variation ne peut être due qu’à 
la dilatation interne des groupes O,, qui n’est pas connue, et à leurs 
oscillations en dehors de leur plan ; ces effets contre-balancent et 
au delà l’effet du rapprochement des groupes O; dans leurs plans. 


CONCLUSION SUR LES VARIATIONS THERMIQUES 


L'indice de réfraction dépend de toutes ies bandes d'absorption: 
Mais, dans le domaine visible et ses abords pour les corps transpa- 
rents, les bandes ultra-violettes (électroniques) importent à peu près 
seules. Celles-ci soni mal connues ainsi que leurs variations. Pour 
les solides, contrairement aux bandes infra-rouges (vibration-rotation} 


qui caractérisent l'édifice des atomes, les bandes ultra-violettes carac- 


térisent en grande partie les atomes eux-mêmes. Nous pouvons appré- 
cier maintenant de quel degré de permanence jouissent ces bandes 


dans les transformations physiques et la signification de la partie 
variable. : 


L'étude expérimentale précédente a d’abord montré la simplicité et. 


‘la généralité des règles concernant la réfraction spécifique À . Ge 
1 [e] Q 


n’est pas en effet l'indice de réfraction qui est la grandeur directe- 
ment dérivée de l'absorption, mais la réfraction spécifique. Elle 


mesure l'amplitude des vibrations induites par l’onde lumineuse et ” 


cest elle qui conditionne les vitesses de propagation des ondes, les 


indices. Il convenait donc de déterminer dès l’abord quelle fonction 
de n est la réfraction spécifique pour les états condensés et les cristaux 


biréfringents. 
C'est l’étude de la variation thermi 

décisive des théories, alors que l’ 

de choisir jusqu'ici entre elles. 


. # £ 
que qui permet une comparaison 
étude de la dispersion n’a pas permis 
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Les mesures concernant le chlorure d'ammonium montrent claire- 
menti que . est une fonction simple de la densité conforme aux pré- 


visions de la présente théorie et incompatible avec celle de Onsager- 
Bôttcher. Ceci confirme que l'indice de réfraction n'intervient que 


2 


De 


par - et justifie la notion de réfractions principales (1). 


rm +2 

L'expérience a de plus montré que la réfraction spécifique d’un 
solide n’est pas constante (constante de Lorentz-Lorenz), mais subit 
des variations thermiques systématiques qui doivent se manifester 
également sur les dispersions spécifiques et les rotativités magnéti- 
ques. Quels enseignements peut-on déduire de ces variations ? Dans 
quelle mesure peut-on, comme on le fait depuis Pockels, leur faire 
correspondre des variations thermiques des termes classiques de 
l'équation de réfraction ? Pour répondre à cette question, il est utile 
de résumer les divers modes d'interaction entre les atomes qui sont à 
Vorigine des variations de réfraction aussi bien que de l’existence des 
biréfractions. 

Un premier mode d'interaction concerne les crislaux contenant 
des ions. Les niveaux d'énergie des électrons sont déplacés et élargis 
par le champ électrique des ions voisins ; les raies sont transformées 
en bandes. Ceteffet qui modifie les polarisabilités est le seul qui puisse 
introduire une dissymétrie de position des bandes d'absorption ultra- 
violettes. Mais il semble que sa variation soit faible (?) relativement 
à celle des autres ; en effet, l'expérience de la blende montre que 
c’est la dilatation qui est accompagnée d’un élargissement des bandes 
d'absorption. \ 

_ Une autre cause de variation thermique des polarisabilités érès 
générale est l'addition ou la soustraction des énergies de vibration 
aux énergies des électrons (diffusion thermique). Les bandes d’ab- 
sorption s’adjoignent des ailes, qui peuvent être inégales sur les 
divers spectres principaux (°). 

C’est une troisième cause qui produit l'essentiel de la biréfrin- 
gence et la rend calculable à partir de polarisabilités convenablement 


_ (1) Ces grandeurs avaient déjà été utilisées en cristallographie et en 
minéralogie pour calculer des indices, déterminer si des radicaux aniso- 
tropes sont parallèles ou non, fixer la formule d'un composé, etc... 
H. Brasseur. Bull: Soc. Roy. Sc. Liège, 1949, 4, 5, 137. 

… (2) 11 varie comme l'inverse de la distance, c’est-à-dire peu avec la dila- 
tation. Mais il est responsable pour une grande part de la non-additivité 
des réfractions atomiques dans les solides. 

Cette cause est la principale pour les cristaux organiques. 

_ €) Par exemple, le naphtalène a un spectre principal fort et un faible, 
résolus en raies à froid et sans dissymétrie de position. A. PRIKHOTIKO. 


J. Phys. Moscou, 1944, 8, n° 5, 257. 
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choisies : il s’agit de interaction des dipôles induits les uns sur les 
autres ; il en résulte un affaiblissement ou un renforcement des 
dipôles primaires. Mais il n’y a aucune raison pour que ces change- 
ments soient accompagnés d’une modification des spectres d’absorp- 
tion. Les biréfractions (et donc en partie les réfractions) ne sont pas 
entièrement déterminées par les spectres d'absorption du moins par 
l'intermédiaire des termes classiques. Les termes nouveaux qui tra-) 
duisent ces interactions correspondent à une modification fictive des 
bandes d'absorption (1) dans une proportion qui dépend des distances 
interatomiques. | 
Enfin, dans un empilement d’atomes, la polarisabilité semble être 
une fonction linéaire décroissante de la densité, à cause de l’interpé- 
nétration des nuages électroniques. Un autre élément qui est encore 
mal connu peut intervenir, ce sont les imperfections de réseau. 
L'étude expérimentale en fonction de # ou { des variations de réfrac- 
tion ne fournit de renseignements que sur l’ensemble de ces effets. 


C'est dire par exemple que l’augmentation de la dispersion ou 


d ’ ; sp : 
de ee avec la température n’est pas seulement due à l'augmentation 


de l’absorption ultra-violette, même en l’absence d'influence des 
bandes infra-rouges. | 


Cependant les règles qualitatives énoncées pourles variations conti-« 
. . R L ÿ: 
nues ou discontinues de — avec la densité ont probablement leur tra- 


duction en variation des bandes ultra-violettes. 
En effet, l'expérience montre que la biréfractior spécifique{zircone, 
quartz) varie souvent beaucoup moins en valeur absolue que lesA 
réfractions spécifiques avec la température ; les interactions de dipôles 
qui sont la cause essentielle de la biréfringence ne fournissent donc” 
en général qu'un appoint aux autres causes de variation thermique 
des réfractions spécifiques. 

I ÿ aurait donc lieu, pour chaque bande d'absorption ultra-vio- 
lette, de définir une intensité d'absorption spécifique et de chercher 
si cette quantité subit des variations continues et discontinuesen Tap=. 
port avec celles de la densité et de sens inverse (?). Ce sont ces varia- 
tions qui causent pour la plus grande partie celles des réfractions 
spécifiques, des dispersions spécifiques et des rotativités magnétiques 
(mais pas celles de la biréfraction spécifique). 

{va ee entre les diverses causes de variation 
g S optiques en associant aux mesures d’in- 

Me be Re : 

LR SR Un être présent, car celte cause de biré- 
(?) On sait qu’un cristal est gé An ne Ru | 
Senéralement moins absorbant que sa solu- 


ton, compte tenu de la différence de concentration 
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dices des mesures d'absorption ultra-violette en lumière polarisée qui 
renseignent sur les variations des polarisabilités principales et des 
calculs de coefficients structuraux de champ intérieur qui permettent 
d'évaluer la correction provenant des interactions de dipôles. Mais 
l'élément déterminant est bien constitué parles variations d'intensité 
des bandes ultra-violettes, accompagnées de déplacements pour les 
cristaux ioniques. : 

On pourrait étendre aussi les présentes mesures à d’autres corps 
ayant des points de transformation (aluns) ainsi qu’à la fusion (CINa). 
Le nitrate de sodium permettrait d'obtenir successivement les deux 
phénomènes. Des liquides, comme le soufre fondu, présentent aussi 
des points de transformation. 

_Ileest improbable que des mesures faites à plus basse température 
jusqu'au voisinage du zéro absolu fassent apparaître un phénomène 
inattendu causé par l’affaiblissement des vibrations ou laugmenta- 
tion des interactions des dipôles ; maisil n’est pas exclu que l'influence 
des champs électriques cristallins sur les bandes électroniques 
prenne une grande importance ; sinon, les variations des grandeurs 
optiques doivent tendre à s’annuler. Peu de mesures de dilatation ont 
été poursuivies au delà de — 2009 C. 


Travail exécuté au laboratoire des Basses Températures 
et du Grand Electro-Aimant de Bellevue. 


Directeur : M. le Professeur À, Cotton. 


Aun. de Phys., 128 Série, 1. 6 (Novembre-Décembre 1951). 6t 


CONTRIBUTION 
A L'ÉTUDE DES PROPRIÉTÉS OPTIQUES 
DES CRISTAUX DE SEL DE SEIGNETTE 


Par JEAN JAFFRAY 


SOMMAIRE. — La première partie de ce travail rappelle la cristallogras 
phie du sel de Seignette aux différentes températures, indique ce que l'on 
sait sur la nature des transformations aux points de Curie et résume les 
connaissances antérieures sur les propriétés optiques. Te 

La seconde partie est consacrée à l’exposé des nouvelles recherchessurla 
dispersion de la biréfringence 7» — n». le phénomène de croisement des 
axes optiques et la détermination de la longueur d’onde d’uniaxie pour les 
quatre températures de 200, 09, — 790, — 1830. 


PREMIÈRE PARTIE 


I. — Cristallographie. 


a) On a admis initialement qu’à la température ordinaire (15°-20°) 
les cristaux de sels de Seignette potassique, ou sel de Rochelle & 
C.H,O0,NaK, 4H,0 appartiennent au système orthorhombique. Pas: 
teur |1} signale déjà l’absence de plans de symétrie; par conséquent, 
c'est à l'hémiédrie holoaxe qu’on a d’abord rattaché ce cristal. À cette 
classe correspondent deux types de cristaux énantiomorphes doués de 
Pouvoirs rotatoires inverses ; le sel usuel est droit. 


Les caractéristiques indiquées par Cady sont : 
dis D 510 = 10,82 me 0,4334 [2]. 


Les dimensions réticulaires mesurées aux rayons X à 200 
; 209 C pa 
Ubbelohde et Woodward [3] sont : à Ë 


11,867 À S14,23008270, 


PROPRIÉTÉS OPTIQUES DES CRISTAUX DE SEL DE SEIGNETTE Qt 


d'où on déduit les caractéristiques suivantes : 
a:b:c— 0,8336 : 1 : 0,4366. 


La figure r indique une forme de cristal effectivement obtenue ; la 
forme générale est celle d’un prisme présentant les faces A°?, m, g!. 
Sur quelques échantillons apparaissent les faces du sphénoèdre rhom- ! 
bique (octaèdre ayant perdu la moitié de ses faces) grâce auxquelles 
on reconnaît l’absence de plans de symétrie ; elles sont généralement 
peu développées. 

L'absence de centre de symétrie explique que le sel de Seignette 
soit ptézoélectrique ; il l’est d’ailleurs à un degré beaucoup plus élevé 
que pour toute autre substance. ; k 

b) Le; recherches modernes sur les propriétés du sel de Seignette 
aux différentes températures ont 
conduit à une retouche des résultats 
qu'on vient de résumer. 

Entre les deux températures — 
appelées points de Curie — — 190 
et + 24° C, la constante diélectri- 
que = d’un cristal libre, parallèle- 
ment à ox, possède des propriétés 
qui rappellent le ferromagnétisme : 
relation non linéaire entre polarisa- 
tion diélectrique et champ électri- 
que, hystérèse diélectrique, maxi- 
mum de € aux points de Curie... 
L'effet piézoélectrique persiste que 
l’on soit entre les points de Curie, TEE 
ou en dehors, mais il est plus 
considérable entre ces deux températures et il y montre de l’hysté- 
rèse. | 
. De plus, et c’est là un point essentiel, le sel de Seignette est pyro- 
électrique entre les points de Curie et non ailleurs, l’axe électrique 
étant ox. La pyroélectricité a des signes contraires vers les points de 
Curie ; elle s’annule en changeant de signe vers o0 C. 

Or, si l’hémiédrie holoaxe du système orthorhombique est une 
classe piézoélectrique, elle n’est pas une classe pyroélectrique. D'où 
l'idée, exprimée d’abord par Jaffé [4] qu'entre les points de Curie, le 
sel de Seignette n’est pas orthorhombique, mais appartient à l’hémié- 
drie holoaxe du système clinorhombique, classe pyroélectrique, 
l'unique axe de symétrie ox étant axe électrique. On sait, par ailleurs, 
que tout cristal pyroélectrique est piézoélectrique. En dehors des 
points de Curie, le sel de Seignette appartiendrait effectivement à 
Phémiédrie holoaxe du système orthorhombique, classe piézoélec- 
rique, mais non pyroélectrique. 
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c) Il résulte d’ailleurs des mesures de Muëller [5] que le réseau eli- 
norhombique est pseudo-orthorhombique : l'angle de deux plans 
normaux à oyet oz ne diffère de go° que de 3” environ, au plus, entre 
les points de Curie. 

De même qu’un échantillon d’une substance ferromagnétique est 
une collection de domaines de Weiss en chaque point desquels les 
vecteurs « polarisation spontanée » sont parallèles, de même on a, 
mis en évidence des domaines élémentaires dans les cristaux de sel 
de Seignette, D’après Muëller, leur dimension peut être de l’ordre du 
centimètre; un cristal de cette grosseur, convenablement préparé; 
peut être un domaine unique où le vecteur polarisation électrique, 
spontanée est partout parallèle à or. Un cristal plus gros est une col=M 
lection de domaines ayant des axes polaires de même direction, maïs; | 
pour certains d’entre eux, le vecteur polarisation a le sens ox et pour” 
les autres le sens opposé ox’. Il est probable que cette association des 
cristaux « élémentaires » forme des macles répétées où 07 et 0£ sont 
des axes de macles. 

La transformation s. orthorhombique Z s. clinorhombique aux 
points de Curie a encore été mise en évidence par l'étude aux rayons X 
de petits cristaux de sel de Seignette faite par Ubbelohde et Wood=. 
ward [3]. Mais ces derniers ont mis en évidence des domaines de 
taille beaucoup plus petite (10 À) que Muëller. On ne voit pas bien. 
quel rapport il y a entre les domaines de Muëller (1 cm.) et les cris= 
taux élémentaires d'Ubbelohde, à moins que les dimensions des 
domaines dépendent essentiellement du mode d’obtention des cris- 
taux. M | 

Quoi qu'il en soit, la cristallographie du sel de Seignette peut se 
résumer de la façon suivante : en dehors des points de Curie, leh 
cristal appartient à l'hémiédrie holoaxe du système orthorhombique 
(3 axes de symétrie formant trièdre trirectangle); entre les points de 
Curie, un cristal massif est formé par un ensemble de monocristaux 
appartenant à l'hémiédrie holoaxe du système clinorhombique, mais 


pseudo-orthorhombiques, l’axe unique de chacun d’eux étant l’axe 0% 
précédent, 


Ces précisions étaient nécessaires pour analyser correctement les 
propriétés optiques de ce cristal. 4 


7 


Il. — Nature des transformations aux points de Curie. 


cu Plaçons-nous d'abord au point de vue cristallographique. 
D Us ils agit, pour chacun des points de Curie, de 

Polymorphiques (changement de classe cristalline) 
qui semblent se produire à des températures bien déterminées. Mais 
ces transformations intéressant des domaines petits, du point de vue 
Mmacroscopique, ces transformations sont paramorphiques, au sens 
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lonné à ce terme par Friedel [6] et Bouasse [7]. En effet, l'édifice 
ristallin n’est pas entièrement détruit par la transformation et l’ho- 
nogénéité du cristal est conservée. En particulier, une lame à faces 
rarallèles taillées dans le cristal ne perd pas sa transparence, ce qui 
ermet d'étudier ses propriétés optiques de part et d'autre d’un point 
lu Curie. 

6) Plaçons-nous maintenant au point de vue thermodynämique. 
:es transformations qui se font aux points de Curie ne mettent pas en 
eu de chaleur latente ; elles se produisent sans variation brusque de 
wlume. Ce ne sont donc pas des transformations polymorphiques du 
tr ordre, mais des {ransformations d'ordre supérieur. Pour préciser 
ï“L s’agit de transformations du 2° ordre, au sens strict d'Ehren- 
st [8] nous devons nous adresser à deux grandeurs thermiques : le 
veificient de dilatation cubique et la chaleur spécifique à pression 
onstante. 

On peut dire qu'on connaît encore imparfaitement la courbe de 
ariations du coefficieut de dilatation cubique en fonction de la tem- 
érature, malgré les efforts de Valasek![9}, Hablützel![ 10], Vigness{11j, 
Ibbelohde et Woodward [3] ; il est vrai que les mesures sont déli- 
ates car la dilatation montre de l’hystérèse entre les points de Curie. 
1 on se reporte aux mesures de dilatation linéaire faites par Valasek 
lans la direction des 3 axes cristallographiques de part et d’autre du 
joint de Curie supérieur, on constate que le coefficient de dilatation 
ubique croît brusquement de 13,6.10- à 14,1.10— par températures 
roissantes. Cette constatation est en faveur d’une transformation du 
° ordre. 

La question de la chaleur spécifique est aussi confuse. Une ano- 
nalie de chaleur spécifique existe sans doute à — 19°, consistant 
n une croissance rapide mais faible (1 o/o au plus) (Wilson [12]). 
| 2/0, l’anomalie, si elle existe, semble trop faible pour être mise 
n évidence expérimentalement. Muëller:{ 13] a même préconisé une 
héorie qui indique au lieu de changements brusques de la chaleur 
pécifique de légers changements de pente de la courbe : chaleur spé- 
ifique, température, aux points de Curie. 

En résumé, bien qu’on l’ait affirmé à plusieurs reprises, on n’a pas 
ncore montré expérimentalement que les phénomènes que présente 
e sel de Seignette aux points de Curie. soieut des transitions du 
: ordre au sens strict d'Ehrenfest. 


II. — Propriétés optiques des cristaux de sel de Seignette ; 
résultats antérieurs. 


a) On a supposé d’abord le cristal orthorhombique de signe +, la 
issectrice de l'angle aigu des axes optiques étant ox, la bissectrice 
btase os (fig. 2). Les premières mesures d'indices de réfraction et 


VS 


7. 
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de biréfringence, à la température ordinaire, sont dues à Des Cloi- 
zeaux [14}, Müttrich [15] et Lavenir [16] qui donnent respectivement 
comme valeur de la biréfringence b — n, — n, de lames h, (j à ox), 
pour la lumière du sodium : 


0,0013 ; 0,0018 ; 0,00199. 


Des Cloizeaux a observé la forte dispersion des axes optiques, 
l'angle extérieur 2E passant de 120° pour les radiations rouges à 1030 
pour les radiations violettes. Bacuvier [17] a repris ces mesures et 
observé que l'angle 2E passe de 1220 pour À — 6500 À à 97° pour 
1= 4,360 À. 

b) A la suite de ces résultats, on pouvait donc s'attendre à ce que, 
pour une longueur d'onde À 
plus courte, cet angle 2E s’an- 
nule en même temps que la. 
biréfringence des lames ,, le 
cristal devenant uniaxe pour À5. 
et que, pour une longueur d'onde 
encore plus courte, les axes opti- 
ques s’écartent dans un plan 
perpendiculaire au précédent” 
(xoz) c'est-à-dire æxoy, laxe 
moyen prenant la place de l’axe 
rapide et inversement. C’est le” 
phénomène du croisement des. 
axes optiques bien étudié dans le 
cas de la cérusite [18], du chlor-” 
hydrate de conicine [19], du sel de Seignette ammoniacal |20], de \ 
l’hémimorphite [21], de la saccharine de Péligot [22], etc. 

Mais, depuis que la cristallographie du sel de Seignette est mieux| 
connue, les phénomènes optiques risquent d’être plus compliqués. 
Pour toutes les températures comprises entre les points de Curie, le” 
réseau est clinorhombique, l'axe binaire étant bissectrice aiguë des! 
axes optiques; c'est donc une dispersion croisée [23] qu’on doit” 
attendre. En fait, parce que le réseau est pseudo-orthorhombique, 
cette dispersion est particulièrement simple ici car, pour les radia- 
tions suffisamment longues, le plan des axes optiques reste confondu 
avec g1. En définitive, les transformations polymorphiques ne modi= 
fieront pas sensiblement les phénomènes optiques. 

c) Geci est encore prouvé par un travail de Muëller (24] qui a 


mesuré, pour différentes températures 0 comprises entre — 30° et 
+ 500, les deux grandeurs : | 


AP 


Fig. 2. 


Ng—n = AE 
= et do Re 
À \ ; 
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\ 


l'en déduit par différence J, = MT c'est-à-diré l’ordre d'interfé- 


“ences d’une lame h; d'épaisseur unité. Les 3 grandeurs sont parfai- 
ement continues aux points de Curie ; et æ 
“outinuités à ces températures ; ne montre rien de particulier 
1 — 19° et une discontinuité très faible et même douteuse à + 240. 

En résumé, malgré le passage par les points de Curie, les proprié- 
és optiques des lames À, sont continues. 


présentent des dis- 


DEUXIÈME PARTIE 


Le bat principal de ces recherches est l'observation du croisement 
les axes optiques des cristaux de sel de Seignette et la mesure de la, 
ongueur d'onde de la radiation d’uniaxie. Accessoirement, on a 
léterminé la quantité Z — e(n, — n,) (e — épaisseur d’une lame A) 
lans un domaine de longueurs d’onde et de températures qui n'avait 
bas encore été exploré ({). 


I. — Préparation des lames Ai. 


_ Les cristaux de sel de Seignette sont obtenus par évaporation lente 
l’une solution aqueuse saturée à la température ordinaire (8 20° C). 
Pour préparer les lames parallèles à À,,on use le cristal en le frottant 
‘ur une peau de chamois humide et bien tendue. Pour vérifierla taille 
t le parallélisme de ces lames, on examine la figure d’interférences 
n lumière jaune convergente à l’aide d’un microscope polarisant; 
>n ne retient que les lames dont la figure d’interférences est parfaite- 
nent nette, continue, symétrique et qui occupe le centre du champ. 
La plupart des mesures rapportées ci-dessous ont été faites avec une 
ame À, de 3,13 mm. d'épaisseur, quelques-unes seulement avec une 
ame de 2,85 mm. Elles sont très transparentes mais présentent néan- 
noins quelques craquelures. 


II. — Montage. 


La quantité Z— e(n» — n,) est mesurée, à température fixe, sur une 
ame h,, pour différentes longueurs d'onde par la méthode des 
pectres cannelés de Fizeau et Foucault en lumière parallèle. Quand 


(t) Ces mesures ont été faites avec la collaboration de Mile Marie-Thérèse 
Désert. 
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on opère en nicols croisés, le centre des cannelures noires correspond 
à Z — Ki avec K entier; en nicols parallèles, K est un nombre äemi- 
entier. 

Les détails du montage et les réglages sont les mêmes que ceux 
qui sont décrits dans une étude précédente, consacrée à la cérusite 
(Annales de Physique, 1949, 4, 105) et on est prié de s’y reporter. 

Les mesures ont été faites à 4 températures : 200, 0°, — 79° (neigewl 
carbonique), — 1839 (oxygène liquide). Les mesures à des tempéra= 
tures un peu plus élevées sont difficiles à cause d’un début de déshy= 
dratation de la lame qui devient opaque. On remarquera que, pour 
les deux premières températures, le cristal est clinorhombique et 
pour les deux dernières, orthorhombique. | 

La position des cannelures est observée à l’aide d’un spectroscope 
dans le spectre visible et d’un spectrographe à optique de quartz dans 
l’ultraviolet, On utilise des plaques panchromatiques suffisamment 
sensibles dans le proche ultraviolet. Le raccordement des mesures 
visuelles et ultraviolettes est donc facile. Dans le rouge extrême et le 
proche infrarouge, on a utilisé d’abord, comme appareil dispersif, 
un réseau par transmission de 200 traits au millimètre, suivi d'un 
appareil photographique réglé pour l'infini avec des plaques Infra- 
guil. Les cannelures observées visuellement dans le rouge apparais- 
sent également sur les clichés, ce qui permet de raccorder les 
mesures. Enfin, pour dépasser 0,86 w on a utilisé, mais seulement, 
pour la température ordinaire, un spectromètre à infrarouge du 
type Wadsworth, ce qui nous a permis d'atteindre une cannelure. 
pour une longueur d'onde voisine de 1,1 LL. 


Il. — Mode opératoire. 


L'observation des spectres cannelés donne la longueur d'onde des 
cannelures. Pour en déduire Z — KY, il faut encore connaître sans 
ambiguïté le numéro K de chaque cannelure. On y arrive de la façon 
suivante : die, 

a) A l’aide d’un microscope polarisant, on observe en nicols croisés 
la figure d’interférences en lumière convergente. Avec la lumière 
Jaune du sodium, l’ordre d’interférences K au centre est compris 
entre get 10, à la température ordinaire, pour la lame de 3,13 mm. 
On éclaire ensuite en lumière bleue, l’ordre d’interférences au centre 
est très voisin de 10 ; l’ordre d’interférences croit done quand À décroît, 
à la température ordinaire. Pous avoir une idée de l'influence de la. 
température, on entoure le cristal d’ouate imbibée d’éther que l'on. 
fait évaporer dans un courant d’air : les lignes isochromatiques s’élar- 


1ss Eu Le ] ë imi 
gissent vers le centre ; l’ordre d’interférences diminue donc en même 
temps que la température. 
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b) On fait suivre le montage de Fizeau et Foucault en lumière paral- 
lèle d’un spectroscope de faible dispersion qui donne un spectre peu 
étalé, mais lumineux. Au départ, à la température ordinaire, en 
nicols parallèles, on voit une cannelure sombre dans le jaune ; K vaut 

donc 9,5 (pour la lame e — 3,13 mm.). On refroidit alors lentement 
la lame jusqu’à la température finale (o° ou — 79° ou — 1830), On voit 
les cannelures défiler toujours dans le même sens. L'ordre d’interfé- - 
rences décroît donc constamment lorsque la température décroît. Les 
observations sont répétées plusieurs fois en nicols parallèles ou croi- 
sés et on obtient finalement l’ordre d’interférences dans le jaune aux 
différentes températures. 


Valeur approchée 


8 initiale 0 finaie - Diminution deK de K 
209 0° 0,5 9 
200 an 70) 2,0 7 
209 — 1839 DD nt 


Le numéro des cannelures est donc connu sans ambiguïté. 


IV. — Résultats. 


a) Les valeurs de Z en fonction X, pour les 4 températures indiquées 
sont reportées sur le graphique de la figure 3 où sont tracées les 
droites y — KX avec K/entier et demi-entier. Le calcul de la biréfrin- 
æence 7» — n, aux différentes températures nécessiterait la connais- 
sance du coefficient de dilatation thermique suivant ox qui n’a été 
mesuré qu’au voisinage immédiat de la température ordinaire. 

b) Le calcul de n, — n, à 209, à partir des résultats expérimentaux, 


donne : 


Nm — Np = 0,0018 


valeur identique à celle de Müttrich. 

c) Les courbes sont limitées du côté de l’ultraviolet vers 0,365 y 
par suite de l'absorption des appareils (verre, nicols, baume). Ce 
n'est que pour la température de — 1830 qu'on observe directement 
l’uniaxie (cannelure de n°0). Elle a eu lieu pour X— 0,375 y. On peut 
atteindre, d’une manière approchée, la longueur d’onde d’uniaxie pour 
les'températures plus élevées, grâce à l’artifice suivant : les courbes 


donnant Z en fonction de 5 sont très approximativement, pour les lon- 
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1 on peut extra- 
gueurs d’onde suffisamment courtes, des RE ) pe jé 
poler. On en déduit les longueurs d’onde d’uniaxie suivantes : 


— 1830 0,379 fr 
— 79 0,305 
o° 0,272 f 


d) Pour unetempérature donnée, l’ordre d'interférences K passe par 


“un maximum. Au point correspondant, la courbe Z=—{n,, —n,)e = f\à) 


est tangente à la droite y — K,X (K,; — valeur maximum de K). Ce 


be.10° 
F 


maximum a lieu pour Ày —=0,450 u à 20°. Sur les spectres, onobserve 
une large bande ne présentant pas de cannelure. Aux extrémités de 
cette bande, deux cannelures d'ordre enlierencadrent deu 
d'ordre semi-entier, ou inversemen 
dant à l’ordre d’interférences ma 
décroît. Ainsi à — 70°, 
pour Ày — 0,660 LL. 

Le phénomène est le même 


x cannelures 
t. La longueur d’onde correspon- 
ximum croît lorsque la tem pérature 


que celui qui a été décrit pour la céru- 

Site (loc. cit.), sauf pour les aspects colcrés, car ici, à la température 

ordinaire, la radiation Correspondant au maximum de K est située à 

La LA + L4 # 

l'extrémité violette du spectre. 
e) On sait qu'entre à, et} 


x existe la relation approchée 1x = 0 X 3 
(loc. cit.). | 


K'est maximum pour Ày = 0,510 pu; à — 1830" 
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Dans le cas du sel de Seignette, on obtient : 


5 Are 
_ 1830 1,75 
“= Lo 1,67 
0° 1,09 
Conclusion. 


1) Le phénomène de croisement des axes optiques que présente un 
cristal de sel de Seignette ressemble donc tout à fait à celui qui a 
déjà été étudié en détail pour un certain nombre de cristaux ortho- 
rhombiques, mais il se situe dans l’ultraviolet. 

2) Le phénomène n’est pas altéré par les 2 transformations poly- 
morphiques que subit le sel de Seignette aux deux points de Curie. 


(Laboratoire de Physique 
de la Faculté des Sciences de Clermont-Ferrand). 
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CRYOSCOPIE DANS LA CRYOLITHE FONDUE. 
L'IONISATION DE L'ALUMINE 
ET DES OXYDES DISSOUS. 
GÉNÉRALISATION 
DU PROCÉDÉ ÉLECTROLYTIQUE 
À LA PRÉPARATION DES MÉTAUX 


Par Maurice ROLIN 


INTRODUCTION 


La préparation industrielle de l'aluminium consiste, depuis 
Héroult, en l’électrolyse ignée d'une solution d’alumine dans la cryo- 
lithe, entre électrodes de charbon. La matière première est la bauxite. 
La cryolithe constitue le fondant. Le dépôt d'aluminium à la cathode, 
et le dégagement d'oxygène à l’anode, sous forme de gaz carbonique 
et souvent aussi d'oxyde de carbone, satisfont à l'équation : 


A1LO; — 2A1] — 3/20. 


La théorie de cette électrolyse est actuellement à l’ordre du jour, 
tant à la Société Française des Electriciens qu à la Faraday Society. 
Elle n’a jusqu’à présent constitué qu’une suite d’hypothèses difficile- 
ment vérifiables qui rejettent presque toutes l'existence d'ions Al+#+ 
dans le bain d’électrolyse. Ce sont les ions Na+ de la cryohthe qui 
conduiraient le courant vers la cathode, où ils se déchargeraient. 
L'aluminium serait ainsi le résultat d’une réaction secondaire. 
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Presque tous les auteurs sont d'accord pour admettre l’une ou l’autre 
des deux réactions : 


6Na + AlO; 2 A + 3Na:0 
3Na + AIF; > Al+3NaF, 


le fluorure d'aluminium provenant de la dissociation de la cryolithe. 
La première équation est celle de la théorie primitive : l’aluminium 
en solution reste à l’état moléculaire. La seconde équation correspond 
à des théories plus récentes, où la cryolithe réagit sur l’alumine au 
moment de la dissolution. Les produits de la réaction sont ionisés. 
L’alaminium de l’alumine se dirige vers l'anode sous la forme 
d'anions oxygénés, ou simplement s’unit au fluor avec formation de 
flucrure d'aluminium non ionisé et libération d'ions O=, Les seuls 
cathions sont toujours les ions Na+. 

Dans un article intitulé : « Eta' actuel des théories de l’électrolyse 
de l'aluminium », M. M. Fréjacques (1) rappelle quelles sont les don- 
nées qui jusqu'ici ont conduit à l'établissement de la constitution 
physico-chimique des bains. Mais beaucoup de ces données ne per- 
mettent pas une conclusion certaine, et peuvent même induire en 
erreur, par exemple la diminution de conductibilité par adjonction 
 d’alumine : cette diminution de conductibilité peut simplement être 
conséquence de l'ionisation de l’alumine dissoute. Par contre, nous 
vérifierons par des expériences directes que la constitution physico- 
chimique de la cryolithe pure fondue est bien celle que ces données 
ont permis d'établir. 

M. M. Fréjacques rappelle les observations les plus importantes 
dont il faut tenir compte dans une théorie de l’électrolyse : ce sont, 
en particulier, les modifications de la composition du bain au voisi- 
nage des électrodes, provoquées par le passage du courant. Mais il 
faut d’abord définir la nature exacte de ces modifications de compo- 
sition. Et c’est là que les théories divergent. On ne s’est jamais 
demandé si les modifications ne pouvaient pas être une conséquence 
d’une électrolyse directe de l’alumine ionisée. Ce serait justement le 
cas si la décharge des ions Al+++ empêchait celle des 1ons Na+ qui 
tendent à s’accumuler au voisinage de la cathode. 

La littérature concernant l’électrolyse de l’aluminium est très 
abondante. Elle décrit de nombreuses mesures électrolytiques, des 
calculs thermodynamiques, des analyses chimiques. Aucune méthode 
employée n’est une étude directe de la nature des ions et ne peut per- 
mettre de les définir que sous forme d’hypothèses difficilement véri- 
fiables. 

L'objet de ce travail est la cryoscopie de l’alumine en solution dans 
la ervolithe fondue. Puisqu'il s’agit de définir l’état moléculaire d’une 


st à UV on D et 
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substance en solution, la loi de Raoult doit pouvoir donner les élé- 
ments d’une réponse. | 

La loi de Raoult est en effet la loi thermodynamique fondamentale 
de la physico-chimie des solutions. Pour les solutions idéales (les 
solutions infiniment diluées) elle se traduit par la loi linéaire simple : 


(1) A—K£ 


Af est l’abaissement de point de fusion du solvant par addition du 
corps dissous, M est la masse moléculaire du corps dissous, p la 
masse de corps dissous dans 1 000 g. de solvant, K une constante 
relative au solvant : c’est la constante cryoscopique. 

On démontre que : 


! 7 RIT? 
(2) K— K, He 


où Test la température absolue de fusion du solvant, L; sa chäleur 
de fusion (par molécule-gramme), K, une constante qui dépend des 
unités choisies, R est la constante des gaz parfaits, J l'équivalent! 
mécanique de la calorie. Sous la forme (1), la loi de Raoult est une. 
loi-limite. On se reportera pour la thermodynamique des solutions en 
général et la loi de Raoult en particulier, aux nombreux ouvrages et 
articles de M. le professeur E. Darmois, dont nous citons quelques 
exemples en références bibliographiques (2). On y verra les résultats 
classiques : pour une solution non ionisable, la loi de Raoult permet 
de compter les molécules du corps dissous, pour une solution joni- 
sable les ions comptent pour des molécules. Voyons sous quelle 
forme nous l’appliquerons. Primitivement, et encore lorsqu'on veut 


l'utiliser à cet effet, la loi de Raoult permet la mesure des masses 
moléculaires : 


Du fait que la loi de Raoult est une loi-limite, il est nécessaire de 


: À : : Af DAS 
construire la courbe des abaissements moléculaires 7 (2 molarité) 


comme le faisait Raoult en fonc- | 
lant cette courbe jusque l’origine, 
re limite. C'est celui qui figure 


en fonction de la concentration ou 
tion de l’abaissement Af. En extrapo 
on obtient l’abaissement moléculai 
dans la formule (1) 


Pour calculer l’abaissement moléculaire 
substance dissoute a une masse moléculair 
celle qui résulte de sa formule chimique. 


, 1l faut supposer que la 
e déterminée, par exemple 
L'abaissement moléculaire 


Î 
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limite, alors, doit coïncider avec la constante cryoscopique, calculée 
d’après (2). Quand le corps est un électrolyte, il est ionisé en solu- 
tion. L’abaissement moléculaire limite se révèle comme égal à un 
nombre entier de fois K, et ce nombre représente le nombre des ions 
en lesquels se décompose une molécule. On utilise alors la for- 
mule (3) : 


(3) ni — OR 


Jusqu'ici nous avons raisonné sur les solutions infiniment étendues, 
les seules auxquelles s'applique rigoureusement la loi de Raoult. Il 
faut admettre à l’imitation de Raoult (3) que la constitution du corps 
dissous reste la même qu’à l’origine dans la vartie rectiligne qu'on 
extrapole. Quand la courbe est trop différente d’une droite, on a le 
choix entre un changement de la constitution du corps dissous, ou 
une combinaison du corps dissous avec le solvant. 

Nous pensons montrer pour l’alumine et les oxydes que les courbes 
dé Raoult et les expériences d'électrolyse prouvent une forte ionisa- 
tion même à de fortes concentrations. Nous montrerons qu'il n’y a 


pas de réaction de la cryolithe sur l’alumine ni de formation de com- 


plexe, et que la production d'aluminium n’est pas due à une réaction 
secondaire. ; 

En solution aqueuse, l'abaissement moléculaire s’écarte souvent 
très vite de sa valeur limite : le coefficient d’activité d’un sel décroît 
‘en effet rapidement lorsque la concentration augmente. L’extrapola- 
tion est parfois difficile. On a pu s'approcher cependant dans ces cas 


du domaine où l’extrapolation est assez sûre en faisant de la cryo-. 


scopie de grande précision à propos de laquelle nous citons notam- 
ment J. Lange (4) et Y. Doucet (5). La mesure des pentes à l’origine 
permet même le calcul des coefficients d’activité par application de la 
théorie de Debye et Hückel (6). 

Dans les milieux salins au contraire (point de transition du sel de 
_Glauber par exemple) le coefficient d’activité du sel dissous varie très 
peu, lorsque sa concentration croît : la force ionique du milieu est 
fort élevée et l'addition d’une petite quantité de sel n’influe que très 


peu sur cette force ionique. Les courbes d'abaissements moléculaires 


sont alors généralement des droites horizontales ou peu inclinées. Et 
nous vérifierons qu'il en est de même dans les sels fondus (cryolithe). 
La pente que présentent certaines courbes prouve alors une dissocia 
tion progressive de la molécule : l’ionisation augmente avec la dilu- 
tion. De toute manière, la loi de Raoult indique le nombre d'ions 
donnés par l'ionisation d’une molécule. 

Ce mémoire comprendra trois parties. 

Dans une première partie, nous décrirons la méthode expérimen- 
tale que nous avons mise au point pour la eryoscopie dans la cryolithe 
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fondue. Nous avons réalisé la précision du 1/10 de degré. Nous 
croyons avoir résolu d’une manière complète le problème de la 
mesure des abaissements de points de fusion, à 1 oo00, et dans un 
liquide particulièrement agressif; une précision meilleure dépendant 
désormais du perfectionnement des qualités des couples thermo-éleé= 
triques, non pas tant au point de vue de la sensibilité qu’au point de 
vue de la fidélité. Mais nous montrerons que la précision du 1/10 de 
degré est généralement très suffisante. 

Dans une deuxième partie, nous vérifierons par la cryoscopie des 
chlorures que les lois de la cryoscopie vérifiées dans les milieux salins 
s'appliquent parfaitement dans les électrolytes fondus. Nous vérifie- 
rons aussi que nous avons atteint à 1 000° le domaine de molarités de 
la bonne cryoscopie en solution aqueuse. Ce domaine permet dans la 
cryolithe une extrapolation très sûre. La eryoscopie des chlorures 
nous donnera la valeur de la constante cryoscopique, qui coïncide 
parfaitement avec la valeur théorique calculée à partir de l'équa- 


tion (2). La cryoscopie des fluorures achèvera de nous donner la 


constitution physico-chimique de la cryolithe fondue. 

Dans une troisième partie enfin nous étudierons la cryoscopie des 
oxydes. Elle nous montrera l’ionisation de ceux dont le métal est 
fortement électropositif. Les oxydes des métaux alcalins et alcalino= 
terreux sont ionisés. Les oxydes de métaux moins électropositifs le 
sont aussi (alumine, sesquioxyde de fer). Mais l’ivnisation n’est pas 
complète et ne correspond pas à 5 ions, il reste un anion complexe 
non dissocié. Les oxydes de métaux peu électropositifs enfin ne sont 
pas ionisés. Nous montrerons ainsi que l’alumine est ionisée et. 
qu'elle n'est pas un oxyde privilégié. Les oxydes sont des électrolytes, 
ionisés avec une gradation en solution dans la cryolithe fondue. 
Nous verrons que le procédé d’électrolyse peut aussi bien conduire à 
la préparation d’autres métaux que l'aluminium. Et ce procédé est 
particulièrement intéressant dans le cas du fer. 2 
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PREMIÈRE PARTIE 


L’APPAREILLAGE ET LA MÉTHODE 


CHAPITRE PREMIER 


LE PROBLÈME EXPÉRIMENTAL. 
LE VASE CRYOSCOPIQUE, LE FOUR, LE PROTÈGE-COUPLE 


Il s’agit de mesurer des abaissements de point de fusion au voisi- 
sage de 1 000°. Un point de fusion, c'est un nombre qui caractérise 
“équilibre thermodynamique des deux phases solide et liquide d’un 
“orps pur ou d'une solution : c'est de la réalisation de cet équilibre 
que dépendra avant tout la précision. 

La cryoscopie s’est limitée jusqu'ici à des températures beaucoup 
“lus basses. En solution aqueuse, par exemple, de nombreuses 
méthodes ontété décrites. C’est ainsi que J. Lange (4) et Y. Doucet (5) 
nt obtenu la précision du 1/10 000 de degré. C'est parce qu’ils ont 
ju réaliser une agitation parfaite dans un récipient adiabatique, lui- 
nème enfermé dans un thermostat à o°. L’échange thermique avec 
“extérieur est nul. C’est la méthode, la seule, irréprochable du point 
le vue théorique. 

Il n’est pas impossible, à 1 000°, dans un four bien construit, 
l'avoir une température homogène et constante à quelques degrés 
5rès. Ce serait le thermostat. Mais cela n'aurait pas de sens sans 
récipient cryoscopique très adiabatique. Or l'équivalent du vase de 
Dewar n'existe pas à 1 000°. Même un récipient de magnésie protégé 
ntérieurement d'une paroi de graphite ne serait pas suffisant. Toutes 
es méthodes définies en cryoscopie aqueuse sont inutilisables. On 
racera donc une simple courbe de refroidissement. Il s'agira d’en 
irer le meilleur parti. | 
… La température doit être prise au sein de la masse en fusion. Il 
faut que le phénomène thermique ne présente pas d'inertie pour que 
lon puisse suivre de très près la courbe de refroidissement. Il faut 
un instrument sensible et fidèle. Toutes ces conditions seront réalisées 
par l'emploi du couple Le Châtelier en platine-platine rhodié. Ce 
souple s'impose d’ailleurs tout naturellement, puisque c’est l’instru- 
ment thermométrique légal dans le domaine de température où nous 
sommes. 

_ À 1 000°, on emploie couramment d’autres couples (chromel-alumel 
par exemple). Ils offrent pour la plupart l’avantage de donner des 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Novembre-Décembre 1951). 62 


en ne risquant pas la fusion des rési 


' 
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f. é. m. beaucoup plus grandes. Cela est inutile si on possède u 
potentiomètre de précision. Et ces couples sont moins fidèles que | 
couple Le Châtelier Or la fidélité est la première qualité que not 
devons rechercher. 


Le vase GRYoscoPiQue. — Pour qu'un palier de solidification où d 
fusion soit précis. il faut d’abord qu'il soit assez long, c'est-à-dir 


que l'équilibre ait le temps de s'établir et de se maintenir u 
moment. La longueur du palier dépend de la vitesse de refroidisse 
ment ou de réchauffement. Mais on ne saura pas définir le point o! 
apparaît le premier cristal de eryolithe ou le point où disparaît | 
dernier, si la brisure de la courbe n'est pas nette, c'est-à-dire sil 
refroidissement où le réchauffement est trop lent. Or ce sont ce 
points qui définissent la température de fusion dans une méthode qu 
n’est pas la méthode d'équilibre. Car ce n’est qu'en ces points qu 
sont réalisés simultanément l'équilibre entre les deux phases solid 
et liquide, et la concentration initiale de la solution, la seule que l'or 
sache mesurer ici (la phase solide ne contient que des cristaux di 
solvant). 

Il y a donc une vitesse optimum à réaliser. On agira sur l'intensit 
du courant de chauffage, réglable à volonté. Et moins le vase ser: 
adiabatique, plus le réglage sera facile. On passe d’un extrême 
l’autre. Même, un vase très bon conducteur de ja chaleur contribuer: 
à légalisation de la température au sein de la masse qu'il contient 

Il n'y a guère que des corps simples qui soient exempts d’une vio 
lente corrosion par la cryolithe fondue (carbone, métaux). Et il fau 
que le produit d'oxydation ne risque pas de se mêler à la cryolithe & 
de s’y dissoudre. Notre choix s’est donc fixé sur le graphite. Mais à 
faut un graphite pur. L’usure au rouge suffit à déceler la présence de 
Corps étrangers : nous avons eu entière sa!isfaction grâce à la Compa. 
gnie Alais-Froges-Camargue, qui nous a offert ces creusets. À rès 
démoulage, leur intérieur est aussi lisse et aussi brillant que s’il 
avaient Jamais servi, Leur usure est relativement lente. Leur forme 
est cylindrique et leur volume est de 120 em?. ; na. 

Un disque de graphite percé d’un trou Juste suffisant pour le pas: 
sage du protège-couple agitateur constitue le couvercle. FR 


LE Four. — Le four doit permettre d'élever la température du 
creuset ou de le laisser se ref: 


roidir avec la vitesse que l’on veut e 
aussi uniformément que possible. ! : 


Il doit êtr 


24 2 


€ assez puissant pour fondre rapidement la cryolithe tou: 


creuset [ui-même. Cela évitera le 


* 
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Le four doit être exactement reproductible pour ne pas nécessiter à 
“aque réfection une nouvelle étude du chauffage ou du refroidisse- 
Lent en fonction de l'intensité du courant qui l’alimente. 

À 1000° et pour un tel usage, la résistance d'un four à enroulement 

“M sujette à de fréquentes ruptures. Chaque fois il faut démonter 
four entièrement. Nous avons adopté un mode de construction qui 
#rmet à la résistance de se dilater 
de se contracter librement. 
Dans l’épaisseur du tube réfrac- 
ire sont ménagés vingt conduits 
Mindriques parallèles à l’axe(fig. 1). 
sontles logements des résistances. 
Le tube est d'aboräcalorifugé dans 
me enveloppe de tôle, par une cer- 
ine masse de bourre d’amiante 
“oureusement respectée lors de la 
‘fection complète du four. 

Ceci fait, les dix résistances sont 
lissées dans leurs logements. Elles 
nt constituées de fil « Kanthal » 
roulé en boudins et brasées en 
:rie à l'extrémité inférieure du four. 
faible courant d’air qui circule le 
ng des résistances est très favora- 
le à leur conservation. 

Un tel four ne se détériore jamais, 
nt que la cryolithe n’est pas portée 

une température supérieure à 

1000. Toutefois les résistances sont 
nangées périodiquement, car elles 
# distendent avec le temps sous 
action de leur propre poids. Le 
s#mplacement du tube est très peu 
souvent nécessaire ; il est provoqué 
ar l’action lente des vapeurs de 
“ÿolithe qui se dissolvent à la surface intérieure du tube réfractaire 
- forment des boursouflures qui finissent par trop diminuer le pas- 
ige du creuset. 

La hauteur du tube est de 15 cm., celle du creuset de 10 cm. Cette 
ifférence est suffisante. Le diamètre intérieur du tube et le diamètre . 
xtérieur du creuset sont respectivement de 55 et 50 mm. La partie 
…férieure du tube est fermée par un bouchon de ciment réfractaire 
: les fissures soigneusement obturées de poudre d’alumine. Tout 
urant d’air est ainsi supprimé, Un creuset protégé par son cou- 
srcle de graphite ne tarde pas à être dans une atmosphère réductrice 


R 
Ke 
le 
| 


Fig. 1. 
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qui le conserve. Après dix expériences, soit plus de 20 heure 
d’épreuve, le creuset est encore solide. C'est pendant le rapide refra 
dissement hors du four qu'il s’use le plus. 

Le four est bouché à la partie supérieure par deux gros blocs & 
ciment hémicylindriques accolés permettant le passage du protèg: 
couple agitateur 

La puissance du four est de 1 kilowatt (10 ohms sous 100 volts] 
175 g. de cryolithe sont fondus en 30 minutes. 

Un premier rhéostat comprend quatre résistances de 5 ohms. D 
second, à fiches comme une boîte de résistances et en série ave 
l’autre, permet d'aller de dixième en dixième d’ohm. Le courantes 
ainsi réglé au 1/10 d’ampère, malgré les variations de la tension di 
secteur. 


Le PROTÈGE-CouPLE. — Le premier protège-couple fut tourné dan 
du graphite. Les fils du couple étaient isolés l’un de l’autre par de 
tubes fins d’alumine frittée. Au bout de quelques minutes dans ] 
cryolithe fondue le spot était à zéro, le couple était rompu, La lon 
gueur de platine soumise à la température de la cryolithe fut sorti 
en miettes brunâtres, écrasables entre les doigts. L’alumine fritté 
elle-même était fortement attaquée, et le graphite était vide, san 
trace de cryolithe. Plusieurs autres expériences donnèrent le mêm 
, résultat : graphite plus épais, remplacement des tubes d’alumine pa 
_des perles de silice ; les perles de silice étaient attaquées elles aussi 

Si on se rappelle que le platine et la silice chauffés ensemble peu 
vent donner des mécomptes, en présence de réducteurs, on pouvai 
attribuer les insuccès précédents à la présence de silice dans le : 
phite. Pour nous assurer de l'influence de la silice, nous avons fa 
les expériences suivantes : «5 4 

En l'absence de cryolithe, dans un tube de graphite placé dans us 
tout petit four spécialement construit, nous avons porté au blan 
pendant plusieurs heures : d'abord un fil de platine seul, puis'un fi 
de platine en présence de silice finement pulvérisée. Le platine a ét 
récupéré aussi brillant, aussi souple que s’il n'avait jamais ét 
chauffé: On ne pouvait donc incriminer ni le graphite, ni la silice. « 

Dès que le tube de graphite plonge dans la cryolithe fondue, l 
platine est attaqué en présence de silice où non. La conclusion es 
facile à le graphite, aussi pur et aussi compact soit-il, n’est pa 
imperméable aux vapeurs de cryolithe, bien qu'il ne soit absolumet 
pas attaqué. 71 

La Protection du couple s'effectue alors en mettant dans le tube di 
ie un second tube en silice, Plus d’inconvénient du mêmi 
RES est AL à chaque expérience, du tube d 

Superficiellement. Si le même tube est emplové tro] 


1 
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ïigtemps, il finit par s’effriter et c’est le couple qui est attaqué ; non 
ulement attaqué, mais démuni de sa soudure. 
En l’absence de cryolithe, la silice ne casse même pas sous l’action. 
chocs thermiques répétés. 
Malheureusement, 1l est impossible de faire des mesures précises 
ec ce montage. Le système présente trop d'inertie thermique à 
use du tube de silice et du trop grand dia- 
être qu'on est obligé de donner à l'ensemble 
sur assurer une solidité suffisante. 
Nous avons adopté une solution beaucoup 
us simple : un métal à point de fusion élevé, 
relativement peu oxydable bien que le pla- 
se fût d’ores et déjà exclu. 
Une lame de nickel fut noyée pendant toute 
le journée dans de la cryolithe fondue, et 
froidie au sein même de cette cryolithe. 
Scupérée à coups de marteau, elle était 
xoureusement intacte et brillante. Elle était 
issi très souple, car elle n’avait été soumise 
là un seul chauffage. Un tube de nickel 
ickel à 1 o/o.de manganèse usinable) donna 
excellents résultats, si ce n’est qu’un peu 
oxyde formé à la partie émergente tombait |A graphite 
ins la cryolithe. Il nerestait plus qu’à étudier Al IIÉ 
je bonne réalisation du protège-couple qui "niveau de 
rt en même temps d’agitateur. la cryolithe 
Le protège-couple doit répondre aux condi- 
ous suivantes : 


rittée 


_bint.4mm. 


; é : ANR Le --pext./mm. 
La profondeur d'immersion doit être assez ? 
rande, pour que les échanges thermiques dr 
ec l'extérieur le long du tube de nickel ne GT délumine 


| propagent pas jusqu’à la partie voisine de 
soudure du couple (Ribaud (7)). 

Le diamètre doit être minimum, tout en 
surant la solidité. 

Il faut préserver la partie émergente contre l'oxydation pour éviter 
1e de l’oxyde de nickel se mêle à la cryolithe. Ceci est réalisé à 
ide d'un petit cylindre de graphite qui repose sur une butée, et 
1'on change à chaque expérience. 

Le schéma ci-dessus (fig. 2) donne les dimensions du protège-couple 
du manchon sur lequel est fixée la poignée isolante qui sert à 
nir l’ensemble pour agiter. 

Sorti de la cryolithe. le protège-couple est plongé dans un tube de 
raphite, fixé en permanence x côté du four et maintenu propre, et 
ai évite l'oxydation pendant le refroidissement. Un léger nettoyage 


Fig a2" 
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à la toile émeri enlève la pellicule de cryolithe qui n'a pas eu | 
temps de s’écouler et le protège-couple est à nouveau utilisé. Cepe 
dant il est prudent de ne pas utiliser un protège-couple en nickel à 1 
mesure de plus de 15 points de fusion. Sinon, il finit par casser dam 
le bain : les 15 chauffages auxquels il a été soumis l'ont fait changes 
30 fois de structure. La cassure facile alors présente de gros =: 
Avant chaque expérience, la solidité est éprouvée par un essai de ton 
sion avec les mains. à 

L'isolement électrique des deux fils est assuré par des tubes fini 
d’alumine frittée. Et il est essentiel, nous le verrons, d'éviter We 
contact de la soudure et du nickel : aussi, une butée B sur laquelle 
repose un conduit à deux canaux en alumine frittée, maintient Je 
soudure en suspens un peu au-dessus du fond du tube. Pour plus de 
sûreté encore, un peu d’alumine en poudre est déposée au fond. Les 
f.é. m. parasites qui résulteraient de ce contact sont d’ailleurs immé: 
diatement décelables. 

Enfin, une vis de serrage (a) empêche toute torsion du couple dans 
la partie chaude, pour que l’agitation qui doit être assez vigoureuse, 
puisse se faire en toute sécurité. 

Le résultat obtenu est celui-ci : un couple est indéfiniment intact, 
quant à ses qualités mécaniques (souplesse, solidité). Son remplace: 


ment périodique n’est nécessité que par son vieillissement propre. " 


CHAPITRE II x 


LE COUPLE — LA MESURE DES F. É. M. 


4 
1 TR 


Le coupe. — Le couple en platine-platine rhodié est l'instrument 
international d’interpolation adopté par la Convention Générale des 
Poids et Mesures (8) en 1927, pour toute la partie de l’échelle com 
prise entre 6600 et 1 1000 C. Mais si l’on veut tirer de ce couple ll 
maximum de précision, surtout dans les conditions difficiles où nou 
opérons, il est nécessaire d'en connaître parfaitement les caractéris 
tiques. Aussi croyons-nous utile de préciser certains points qui défi 
niront les précautions à prendre et le domaine de précision que noù 
pourrons rechercher, compte tenu de la réalisation de l’équilibr. 
thermique dans la masse en fusion. 4 

Plus précisément c’est le couple Pt-Pt Rh dont la f. 6. m.au poin 


de fusion de l'or est de 10,300 uV qui est défini comme instrumen 
international d'interpolation. | 


La formule d’interpolation est de la forme : 
e— a+ bt + ci? ] 
ou e est la f. 6. m. mesurée en V, et { la température centigrade. 


CRYOSCOPIE DANS LA CRYOLITHE FONDUE 98 


Pour calculer les trois coefficients, il faut deux autres points. Ce 
nt : 
le point de fusion de l'antimoine (5 53 uV), 

» » l'argent (9 119 &V). 
À ces trois points de fusion, on s’est mis d'accord, pour faire cor- 
Spondre trois points fixes internationaux : 


OR AS TP LEE r 0640 00 
LUS SR D VE 960,5 » 
Antimoine . . . 630,5 » 


La précision avec laquelle on définit ces températures, on le voit, 
t plutôt de l’ordre du demi-degré que du dixième de degré. 
Le calcul des trois coefficients donne alors : 


a—= — 307,5 
b— 8,229/ 


c—0,00165. 


>s nombres permettent d'établir une table à double entrée donnant 
température en fonction de la f. é. m. ou de tracer une courbe 

étalonnage. 

Le couple à 10 300 gV a une composition très sensiblement égale 

la suivante : 

” Pt 90 o/o, Rh 10 0/0 — Pt 100 o/o 


: diamètre des fils est 0,5 mm., leur longueur 1 m.). 

Il n’est pas possible de réaliser cette composition d’une manière 
moureuse et constante. Cependant, l’industrie est en mesure de 
rer des couples « interchangeables » c'est-à-dire de composition 
>s voisine. Au point de fusion de l'or, l'écart ne dépasse jamais 
LV, ce qui correspond à 4° environ. A la livraison, le fournisseur 
dique la f. 6. m. qui correspond au point de fusion de l'or. Pen- 
nt tout le temps qu'a duré notre travail, nous avons profité du 
ême rouleau de Pt et du même rouleau de Pt-Rh, qui indiquaient 
380 V. Ainsi nous trouvions toujours au point de fusion de notre 
yolithe la même valeur de g 62r u.V, à moins de 1/2 y V près. 

De ces données, nous allons montrer qu’au voisinage de 1 0009, si 
repérage d’une température ne peut se faire qu'avec une précision 
l’ordre du demi-degré, on peut cependant mesurer une différence 
température avec une précision bien supérieure au 1/10 de degré. 
s'agit évidemment ici de la température du point précis où se. 
juve la soudure du couple, et toute question de fidélité mise à part. 
Pour faire correspondre une température à une f. é. m. on lit la 
npérature sur la courbe d'étalonnage. On peut aussi, si on veut un 
cul plus précis, se servir de la relation d’interpolation. Quoi qu'il 
soit, du fait que les points fixes ne sont pas définis avec une pré- 
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cision très supérieure au demi-degré le nombre qu'on obtiendra pou 


la température doit être limité au chiffre des unités. 


Il faut ajouter la correction due à la différence de f. 6. m.au pois} 


de fusion de l’or. 


On peut assimiler la courbe à une droite dans l'intervalle 90002 
1 100° où nous sommes, et admettre que la correction est properties 


nelle à la température (ou à la f. é. m.). 


Pour 1 100° la courbe donne 10 700 yV, et pour 1 0000, 9600 yV. 
20 LV correspondent à 1°8 environ au voisinage de 1 0600. Au voi= 


sinage de 1 000? la correction est de 1°6 ou 1°7 pour notre couple. 


Une formule de correction meilleure n'aurait évidemment pas de 


sens. 


Calculons par exemple le point de fusion de notre cryolithe (on 
trouvera plus loin ses caractéristiques). Elle donne la valeur constante 


de 9621 pV. 
La table du Bureau des Standards de Washington (9) indique : 


pour 9 600 yV : r 002°7 
ét= pour 9500 pV : r1011°3. 


Admettons la proportionnalité dans cet intervalle : 
À 9621 uV correspond 1 00405. 
Ajoutons notre correction. Le point de fusion de la cryolithe est : 
{= 10060 CH ro. 


Au voisinage de 1 000, le tableau donne : 


La courbe est très sensiblement une droite. 
La pente est donnée par la formule : 


de 
a —=0+ct 
soit : 


de 
a —=8,2294 + 0,00334. 
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Voici ce que donne un calcul de pentes : 


On peut vérifier que seule la 3e décimale varie si on fait varier 
de 1° les trois points fixes internationaux. Prenons par exemple les : 


valeurs suivantes : 


Sb— 629,5 
Ag— 961,9 
Au = 1 062 


Le calcul des coefficients donne : 


a — 88,93 
D: 72071 
C==#0,00222 


- Calculons dans ces conditions la température qui correspondrait au 
point de fusion de notre cryolithe. On a l'équation : 


cl +bt+a—e—o 


dont la racine positive est : 
bi 0 0! 


ajoutons la correction. Il vient : T— 1 00506. 
On a, avec les nouveaux coefficients : 
de 
= 72971 + o,0044ht. 


Le tableau des pentes devient : 


de dt 

K dt de 
900 11,19 0,088 
I 000 11,069 0,085 
1 100 12,1% ” 0,082 


U 
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Des calculs analogues montreraient aussi que les pentes ne sont 
pas plus sensibles à la correction de f. é. m. au point de fusion de 
l'or, au contraire. Supposons, pour simplifier, que la courbe d étalon= 
nage soit une droite passant par l’origine. Au point de fusion de l'or 
(en tout point d’ailleurs) on aurait, pour un couple à 10 300 wV : 


et pour notre couple à 10 280 WV : 


dt 
de — 01034. 
Au point de fusion de la cryolithe, on peut par conséquent admettre 
la relation : 


dt — 0,086de ! 


et on voit que si le point de fusion est défini comme étant 1 o06° € 
c’est avec la précision du degré sans beaucoup plus. Mais les ahaïs- 
sements de ce point de fusion peuvent être théoriquement mesurés à 
1/100 de degré près, si l’on sait mesurer le 1/10 de uV. 


1 LV correspond à 0°086. 


C’est justement à 1 LV près que nous saurons mesurer nos abaïsse- 
ments de point de fusion. La précision de notre cryoscopie atteint 
donc le 1/10 de degré. A 

La fidélité est une question plus délicate que la sensibilité. "0 

Dans notre protège-couple, à la réalisation duquel le plus grand 
soin est apporté, le couple est rigoureusement soustrait à une action 
chimique, en particulier celle des vapeurs de cryolithe. Il est aussi 
rigoureusement soustrait aux actions mécaniques : torsion, étire- 
ment, chocs. Il n’y a pas de jeu entre les tubes d’alumiue et le nickel. 
Le couple n’est sorti de son protège-couple que lorsqu'il est bien 
refroidi, et avec les plus grandes précautions. À 

Dans ces conditions, le point de fusion de la cryolithe pure est … 
rigoureusement le même (9 62r uV à moins de 1/2 LV près) lorsque le . 
Couple a servi à la mesure d’une soixantaine de points de fusion. 
Mais à ce moment et cela r 


nous avons utilisés, la f. 6. m 
une correction sur l’abaisse 
de la vitesse avec laquelle 
de la f. 6, m. Correspondant à la er 
nombre de points de fusion mesuré 
changer le couple 


lièrement. Le couple est usé 
d’insister. 
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Quelle est la cause de ce vieillissement des couples ? L’évaporation 
du rhodium ne semble pas être reconnue sensible à des températures 
ne dépassant pas 1 2000, Il n'y a pas d'attaque chimique, le vieux 
platine est aussi brillant que le neuf. L’atmosphère est-elle trop 
réductrice ? Cela serait plausible si nous employions des perles de 
silice au lieu de tubes d’alumine frittée (Ribaud (7)). Nous croyons 
plutôt à l’action des chocs thermiques répétés, qui, à un degré toute- 
fois beaucoup moindre que pour le nickel, ne sont pas sans provo- 
quer une modification du platine. 

Il est donc nécessaire de procéder à un étalonnage très fréquent. 
Nous verrons que notre méthode consiste à le faire constamment par 
le point de fusion de la cryolithe pure dont l’homogénéité est par- 


faite, et qui peut servir d'étalon. Peu nous importe la valeur exacte. 


de son point de fusion (à moins de 1° près). Ce qui importe, c’est 
qu'il donne une f. é. m. constante, à moins de 1 p.V près. 

Une altération, si légère soit-elle, des fils du couple (étirement, 
torsion, accident mécanique quelconque qui provoque un défaut 


d’homogénéité) ne modifie pas sensiblement la f. é. m. du couple. 


Mais elle introduit des f. é, m. parasites locales plus ou moins impor- 


tantes, non constantes, et dont il est impossible de se débarrasser. 


Le couple est perdu pour des mesures de précision. Aussi le couple 


est-il un instrument que l’on doit manier avec de grandes précau- 
tions. La réalisation du protège-couple ne doit en être que mieux. 


| soignée. 

: Une altération aussi légère soit-elle des fils du couple fait varier 
considérablement la résistance électrique. Et cette résistance varie 
‘énormément avec la température. Ainsi la résistance d’un couple 
standard comme le nôtre-est de 4 ohms à 1 000° alors qu’elle n’est 
que de 1 ohm à 0° (Ribaud (7)). La résistance dépend non seulement 
de la longueur, du diamètre et de l’homogénéité mais aussi de la pro- 
* fondeur d'immersion dans l'enceinte chaude et du gradient de tempé- 
rature en chaque point. 


Aussi la méthode correcte des mesures des f. 6. m. est-elle une 
méthode de zéro à l’aide d’un potentiomètre. La f. é. m. du couple 


est équilibrée à chaque instant par une f. é. m. connue. Les variations 
de résistance du couple sont sans importance. 
Nous avons été obligé cependant de faire des mesures par une 
méthode d'élongation. Nous dirons à ce sujet les précautions que 
nous avons prises. 


La mesure pes Fr. é. M. — La source froide du couple doit être à o° 
avec une bonne précision. Les deux extrémités libres des fils sont 
brasées sur deux fils de cuivre de bonne qualité, protégés électrosta- 

 tiquement par une gaine métallique reliée au sol. Les deux soudures 
ainsi constituées, et isolées l’une de l’autre, baignent dans de l’huile 


' 
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de vaseline surmontée de paraffine au fond d’un tube de verre. Ce 
tube plonge dans le mélange eau distiliée-glace, d’un vase de Dewar 
argenté enfermé dans un coffret de bois. Un agitateur mécanique 
brasse le tout énergiquement et sans arrêt. Ces conditions sont néces- 


saires si l’on veut être sûr de réaliser la température de o° à moins 


de 1/100 de degré près. 

Les deux fils de cuivre sont branchés sur un potentiomètre de pré- 
cision MECI muni d’un dispositif dit à « pont double » qui reporte 
les résistances de contact dans le circuit du galvanomètre où elles 
n’ont plus d'importance. Des précautions spéciales sont prises dans 
la construction centre les f. 6. m. parasites d’origine thermoélectrique 
et Les variations de résistance qui résulteraient de variations de tem- 
pérature. 

Les 1/2 &V sont donnés par lecture directe. Les divisions sont assez 
grandes pour pouvoir apprécier le 1/16 de uV. 

Le courant fourni par deux piles sèches à dépolarisation par air et 
réglé à l’aide d’une pile étalon MECI reste très constant pendant tout 
le temps que dure un palier. Il ne varie pas suffisamment pour avoir 
une influence décelable sur la f. é. m. correspondant au palier. 

Un bon retour à zéro est la principale condition que doit réaliser 
le galvanomètre. Celui que nous avons adopté est un AOÏIP dont le 
spot automatique et très lumineux se déplace sur une petite échelle 
qui fait corps avec lui. Cela évite un montage optique et facilite 
beaucoup une lecture rapide. Il est utilisé en régime apériodique 
pour que l’équilibrage puisse se faire avec le plus de continuité 
possible. Il est nécessaire dans notre cas qu'une variation de f. é. m. 
de 1 &V se traduise par une élongation assez grande. La soudure du 
couple étant à 1 000° et dans les conditions de cryoscopie, cette élon- 
gation est de 1,5 mm. Le spot très fin permet d'apprécier le 1/4 de 
millimètre. 


Pendant le tracé d’une courbe, la main droite agite d’une manière 


continue, alors que la main gauche sur le curseur du potentiomètre 


équilibre à chaque instant. Toutes les 15 secondes, on note la f. 6. m. 
indiquée par le potentiomètre. 


LES F. £. M. PARASITES — Outre les f. eme 
long des fils de pl 
placement du cou 


| ple, il peut y en avoir, d’autres, qui ont deux ori- 
gines. 


D'abord il est impossible d'éviter des fuites de courant de chauf- 


fage au sein de la cryolithe fondue. Dans un travail remarquable et 
très instructif, Nikitine (10) a étudié la conductibilité électrique de 


l alumine et des porcelaines en fonction de la température. Aux tem- 
pératures dépassant 1 200° ou 1 300° 
L) 


parasites locales, le 
aune, qui sont accidentelles, et nécessitent le rem- 


elles deviennent nettement : 
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conductrices, ce qui produit des dérivations entre la résistance de 
chauffage du four et les fiis du couple. 

Dans notre cas, à 1 o0oo®, les tubes réfractaires sont tout à fait iso- 
lants. Mais à la longue, ils s’'imprègnent de cryolithe et des fuites 
de courant parviennent jusqu’au tube de nickel à travers le graphite 
et la cryolithe fondue. 

L'interruption du courant de chauffage suffit à déceler les pertur- 
bations qui en résultent. 

Les autres f. 6. m. parasites sont indépendantes du courant de 
chauffage. Elles proviennent du fait que la chaine : 


C— AILF,Na; — Ni 


est électromotrice, même sans électrolyse préalable. Le système fonc- 
tionne comme une pile. 


F.E.M. dela chaîne 
C-ALFS Na3_ Ni 


336 1904 1013 1022 HKH N4O 


dot 


9400 9500 9600 9700 9800 9900 0000 
Fig. 3. 


Nous avons étudié la f. 6. m. de cette pile en reliant à l’aide de fils 
de nickel le creuset et le protège-couple à un second potentiomètre 
permettant la mesure de f. é. m. assez grandes. Le protège-couple 
était maintenu en suspension pour éviter le contact avec le graphite. 

Le pôle + est au nickel, le pôle — au graphite. La figure 3 donne 
les valeurs des f. é. m. mesurées en fonction de la température. 
Chaque mesure a été faite courant de chauffage coupé bien qu'il soit 
sans influence sensible. On voit que l'effet est assez important, de 
Pordre de 2/10 de volt, et qu’il est une fonction nettement croissante 
de la température (cette fonction dépend des dimensions des élec- 


trodes). 


Lits aa cs 
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Nous avons comparé ce que donnerait le remplacement du nickel 

Le par du graphite. Le protège-couple étant repoussé contre la paroi du 

creuset, sa place a été occupée par une tige de graphite de même 

dimension. On constate alors que l'effet de pile n’a pas cessé. Les, 
f. 6. m. sont même assez grandes et très irrégulières. Elles sont tou= 

jours de même signe. 

L'effet de pile ne devient petit que si on réalise la symétrie des 
1: : deux pôles en plongeant symétriquement deux tiges de graphite 
d’égal diamètre. Les f. 6. m. ne sont pas nulles, mais elles varient. 
relativement peu autour du zéro, en changeant de sens constamment; 
Fe Il faut par conséquent prendre beaucoup de précautions dans l’iso- 
lement électrique du couple à l’intérieur du protège-couple, en parti- 
eulier pour éviter le contact de la soudure et du nickel. Notre protège- 
couple, tel qu'il à été décrit, est parfaitement étanche aux vapeurs de 
cryolithe. [l élimine entièrement les f. 6. m. parasites. 

La vérification permauente en est faite par le moyen suivant. Le 
potentiomètre est muni d’une prise de terre qui fait partie de sa 
construction. S'il n’y a pas de f. 6. m. parasites, la mise au sol ne 
perturbe rien. S'il y en a, le spot dévie. 


1 
er 
à 


CHAPITRE III à 


LA MÉTHODE CRYOSCOPIQUE. LA SURFUSION. 
ABAISSEMENTS ET MOLARITÉS 


“La MÉTHODE GRYOSCOPIQUE. — En principe, les paliers de solidifica- 
tion et de fusion doivent coïncider. La coïncidence est assez difficile. 
. à réaliser dans le cas de la cryolithe, quelle que soit la vitesse de 
réchauffement. Tant que l’agitation est bonne, les courbes de solidi- 
fication sont toujours belles, et le point où apparaît le premier cristal 
est défini sans ambiguïté. Parfois, on arrive à obtenir de belles 
courbes de fusion. Les deux points de solidification et de fusion pré- 
cédemment définis coïncident alors ; à moins de 1 &V près. Mais de 
nombreux essais sont infructueux : les courbes sont tropirrégulières 
pour pouvoir définir le point où disparaît le dernier cristal. à | 
Cela tient au fait suivant : lors de la solidification, quand les pre- 
ia + se forment, ils sont disséminés dans la masse, etils 
voluent faci sous l’acti ’avi 1S à ï 
n'arrive ral ci det ou RS à 4 : Dh e 
8 e plus lourd et 
_aggloméré au fond du creuset sans pouvoir le disperser. Les beaux 
A de fusion sont obtenus en provoquant d’abord une congéla- 
avec Plus ou oïna de RU queen ên, Agissant adroitomeat et 
e chauffage. C’est dif- 


r 
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ficile, des mesures de fusion seraient manquées la plupart du temp 

C'est donc toujours par le point de solidification que l'on opérera, en 
traçaut des courbes de refroidissement. On y est d’ailleurs tout 

naturellement conduit : pour pouvoir introduire le protège-couple et 

préparer la solution, ii faut fondre d’abord. 

A chaque mesure cryoscopique, il faut s'assurer de la fidélité du 
couple et de l'inexistence des f. 6. m. parasites, Aussi l'expérience 
est-elle conduite de la façon suivante : 

On fond. la cryolithe, où introduit le protège-couple. On chauffe 
jusqu’à 1 040? mais on ne dépasse pas cette température. On donne 
au courant de chauffage l'intensité qui correspond à la vitesse opti- 
mum de refroidissement ; dès que la température atteint 1 0209 ou 
1 0199, on commence à agiter. On enregistre le palier de solidification 
dela eryolithe pure. On refond. À 1 o4o° on verse, à l’aide d’une cuil- 
lère de porcelaine spéciale, la quantité pesée du corps à étudier, On 
enregistre le palier de solidification correspondant. 

_L'agitation est l'acte capital dans la réalisation de l'équilibre entre 
les deux phases solide et liquide en présence. Nous n'avons pas 
trouvé le moyen de réaliser une agitation mécanique à cette tempéra- 
ture. [| y aurait plus d’inconvénients que d'avantages. Nous avons 
essayé divers procédés, mais le meilleur est le plus simple : l’agita- 
tion à l’aide du protège-couple lui-même. L’agitation doit être vigou- 
reuse, sans projeter pour cela de la cryolithe “hors du creuset. On ne 

"doit pas décrire des cercles horizontaux, mais des ovales dans un 

. plan vertical, pour que légalisation ne se fasse pas seulement dans 
des plans horizontaux, mais aussi sur toute la hauteur. On jugera du 
résultat obtenu sur les courbes enregistrées photographiquement 
dont il sera question plus loin (fig. 12). 

La vitesse de refroidissement ne doit pas être trop grande, sinon 
les paliers sont trop courts et l’agitation ne suffit plus à uniformiser 
convenablement la température. Un refroidissement trop rapide pro- 
duit assez facilement la surfusion et il faut l’éviter. \ 

La vitesse de refroidissement ne doit pas être trop petite, commeil 
a déjà été expliqué. La vitesse optimum est de 2° par minute. Elle e:t 

reproduite exactement dans toutes les expériences, en réglant tou- 

* jours l'intensité de chauffage à la même valeur à moins de Me d'am- 

père près. De 1000 watts, la puissance du four est réduite à 
450 watts. 

Les paliers obtenus durent plus de, 10 minutes, l'agitation est pos- 
_sible pendant plus de 5 minutes où les paliers très beaux définissent 
_ sans ambiguïté le point d'apparition du premier cristal. 

Théoriquement, il n’y a que les paliers des solutions qui devraient 
être inclinés. Pratiquement, les paliers de cryolithe pure le sont 

aussi, La f. é. m. de 9 621 w.V au début est régulièrement de 9610 uV, 
: au bout de 5 minutes. La chaleur absorbée par le refroidissement 


Le 
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du four augmente d’une manière très sensiblement proportionnelle 
au temps (si on veut admettre la proportionnalité à l’abaissement de 
température du palier) dans les conditions où nous sommes. La tem- 
pérature d'équilibre est abaissée proportionnellement au temps. Les 
paliers sont des droites légèrement inclinées. 

On pourrait songer à augmenter la puissance du four à un moment 

donné pour essayer d'avoir des paliers horizontaux. Cela ne fait que 
les perturber et n'aurait de sens que si l’on possédait un vase adiaba- 
tique qui n'existe pas. 
Quoi qu’il en soit, c'est toujours le point d’intersection de la droite 
du palier el de la tangente à la courbe de refroidissement du liquide 
qui est pris comme point de solidification. Les conditions expérimens 
tales étant rigoureusement identiques pour la cryolithe pure et la 
solution, on mesure exactement l’abaissement de point de fusion. 


\ 


La surrusioN. — La cryolithe entre très facilement en surfusion. Il 
suffit de porter le liquide à 1 1000 pour être à peu près certain de 
l'obtenir à un degré plus ou moins accentué. Mais dans les mesures 
de précision, il est absolument nécessaire de l’éviter. Pour cela on ne 
dépassera pas 10409. La convention des poids et mesures l’a elle- 
même reconnu au sujet de l’antimoine, qui entre aussi très facilement 
en surfusion. à 

Une méthode de surfusion ne peut avoir de valeur qu’avec un réci-M 
pient adiabatique (Müller (11)) ou dans des conditions telles que. 
celles où opérait Raoult. 

Raoult faisait cesser la surfusion qu'il produisait d’une façon sys- 
tématique en laissant son vase cryoscopique dans son mélauge réfrigé-. 
rant. La température ne remontait pas jusqu’au point de fusion réel, 
mais un peu au-dessous. L'erreur était proportionnelle à la différence 
entre la température observée T et la température du bain réfrigérant 
appelée température de convergence C (CG pouvait varier d’ailleurs à 
volonté). On pourrait dans notre cas prendre la température à l'instant 
où cesse la surfusion en guise de température de convergence. Mais 
on est déja très loin de la petite différence T-C de Raoult.et les résul- 
tats sont bien trop irréguliers pour pouvoir établir quelque formule 
de correction que ce soit. On a suivant le cas un réchauffement qui 
fait remonter la température pendant quelques secondes un peu plus 
haut que le point de fusion (solidification brusque) ou bien un 
arrondi très variable au-dessous du point de fusion réel. Il est abso- 
lument impossible de tracer sans ambiguïté ie point d'intersection 
défini plus haut. Les différences sont très variables et peuvent attein- . 
dre 1°. Toute mesure où il y a eu surfusion est une mesure à rejeter. 

. ABAISSEMENTS ET MOLARITÉS. — Notre précision légèrement supé- . 
rieure au 1/10 de degré nous permet de mesurer des abaissements 
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de l’ordre de 8/10 ou de 1° sans erreur sensible. Les corps que nous 
étudions ont des masses moléculaires qui ne sont pas très grandes. 
Cela nous permet d'atteindre facilement en général des molarités de 
l'ordre de 5.107. Ces molarités sont suffisantes pour extrapoler à 
l’origine sans ambiguïté. 

Nous avons ainsi atteint à 1 000° le domaine de la bonne cryoscopie 
en solution aqueuse, où on mesure couramment un abaissement avec 
la précision de 1/1 000 de degré. À 1 000° la précision est compensée 
par les grandes valeurs des constantes cryoscopiques proportionnelles 
au carré de la température absolue de fusion. 


DEUXIÈME PARTIE 


CONSTITUTION PHYSICO-CHIMIQUE 
DE LA CRYOLITHE FONDUE. 
VÉRIFICATION DES LOIS CRYOSCOPIQUES. 
CRYOSCOPIE DES CHLORURES ET DES FLUORURES 


CHAPITRE V 


LA CRYOLITHE ET LES SOLVANTS CRYOSCOPIQUES 


En outre de la cryoscopie dans les corps purs, seule connue de 
Raoult, il s'est développé des méthodes intéressant les mélanges de 
sels et d’eau et plus précisément les points de transition, points indif- 
férents, points d’eutexie de tels mélanges. ; 
Nous verrons que la cryolithe rentre dans une catégorie classique 
de solvants cryoscopiques : les « points indifférents ». Son originalité 
_résidera surtout dans la valeur élevée de son point de fusion. 
La eryolithe existe à l’état naturel, surtout au Groenland. Elle peut 
se trouver cristallisée avec de l’eau (7 molécules). Généralement elle 
est anhydre. Sa formule correspond à la composition AIF3, SNaF, 
Artificiellement, on peut la préparer par exemple par action de l’alu- 
mine hydratée sur une solution aqueuse de fluorure de sodium, 
jusqu’à neutralisation de l’acidité. Il est rare cependant qu’on arrive 
exactement à la composition AlF:, 3NaF. On obtient une solution 
plus ou moins concentrée de l’un ou l’autre des deux fluorures dans 
la cryolithe. C’est ainsi que dans l'industrie on distingue les « bains 
acides » et les « bains alcalins » (les premiers étant plus riches en 
_ AIF:, les autres en FNa). 


Ann. de Phys., 12€ Série, t. 6 (Novembre-Décembre 1951). 635 
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La cryolithe n'est pas un mélange de deux fluorures, mais un corps 
bien défini, un fluoaluminate qu’on peut considérer comme dérivant 
de l’acide fluoaluminique (AlF;)H,. Le présent travail en donnera 
d’ailleurs une vérification précise : la cryolithe est un sel de sodium: 

Pour fusion d’un mélange de 3x molécules de FNa et de æ molés 
cules de AIF;, on obtient la crvolithe. L'étude du diagramme binaire 
NaF — AIF, a été faite notamment par Fedotieff et [ljinsky (12). C'est 


Diagramme de fusion 
780 du système binaire 


RO NaF-ALFS 
20 L! Fedotieff et Hjinsky) SNaF-3ALF3 


500 
Mol%ALF® 10 15 20 25 30 35 40 45 50 


Fig. 4. 


un travail fondamental pour nous et remarquable par sa précision et 
le soin que les auteurs ont apporté à leurs expériences. Ils ont trouvé. 
pour les points de fusion de FNa ou de la cryolithe par exemple des 
valeurs très acceptables. Leur précision était supérieure à 50, elle” 
était très bonne par conséquent pour ce genre de travail. Nous repro-- 
duisons ci-dessus (fig. 4) le diagramme tracé par Fedotieff et [ljinsky. … 
É addition de AÏF, abaïsse le point de fusion de FNa, et on arrive 
à un premier eutectique À de FNa et AIFs;, c’est l’eutectique 
NaF — ALFGNas car la courbe remonte et son maximum B correspond 
à AIF,3NaF. C’est la cryolithe. Le sommet est arrondi. Une addition 
de FNa ou de AIF, abaisse le point de fusion de la cryolithe. Mais ce … 
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immet est un « point indifférent », indifférent à une addition infini- 
rent petite de l’un des constituants : la tangente est horizontale. 

La courbe redescend et présente une brisure C. C’est un point de 
“ansition. Nous sommes dans le domaine de la chiolithe, 3AIF;, 
NaF ou mieux (Al:F:,)Na;. La chiolithe est aussi une espèce chimique 
we l’on trouve dans la nature. Mais au-dessus de 735°, elle est disso- 
lée en cryolithe et AIF;. Si elle était stable, nous aurions au lieu 
“un point de transition, d’abord un eutectique DAIFÇNa; — ALF,,Nas, 
üis une remontée jusqu'à un point indifférent correspondant à la 
“iolithe, tout comme précédemment, mais dans un intervalle de 
>ncentrations beaucoup plus restreint. 

Enfin un dernier eutectique chiolithe — AIF; précède la remontée 
érs le point de fusion de AlF;, point de fusion hypothétique toute- 
jis, puisque AIF, se sublime directement. Il n’y a qu’en solution que 
1F, est liquide et stable à 1 000°. 

Presque en même temps, en 1913 aussi, paraissait un travail ana- 
jgue à celui de Fedotieff et Iljinsky. Il est dû à Puschin et Bas- 
ow (13). Ces auteurs reproduisent de très près le diagramme précé-, 
ent, bien qu'ils attribuent à la chichthe une composition un peu 
ifférente (2ALF,3NaF) et que les points de fusion qu'ils indiquent 
oient trop élevés. Quoi qu'il en soit, ce travail est aussi de grande 
aleur, car ses auteurs montrent que les systèmes : 


KF— AIF; 
LR ="A\IRS 
RbF— AIF; 
CsE — AIF; 


onnent des diagrammes tout à fait analogues à celui qui est relatif 
u système NaF— AIF;. On peut ainsi réaliser des cryolithes de K, 
e Li, de Rb, de Gs. Ce fait n’est pas en désaccord avec le rôle de 
athion attribué précédemment au sodium. 

La cryolithe fondue conduit le courant. Elle est électrolyte. Ainsi 
'jontelli (14), en utilisant une cathode de plomb, a pu fixer le 
odium (gazeux à la température de la cryolithe fondue) sous forme 
‘alliage avec le plomb. La ceryolithe est donc bien un sel de sodium. 
Jr le diagramme binaire NaF — AIF; indique que ces deux fluorures 
ont les « constituants » de la cryolithe (plus exactement, ce sont le 
uorure de sodium et la chiolithe). Les atomes s’arrangent par 
onséquent, en donnant naissance à l'ion complexe AIFS. A l’état 
>ndu (nous le vérifierons) nous aurons au sein dés molécules AIFSNas 
’il en reste) une quantité énorme d'ions AÎF;- (eux-mêmes dissociés) 
t d'ions Na*. 

La cryolithe, en tant que solvant eryoscopique est absolument ana- 
jgue au chlorure de calcium hydraté Cl:Ca, 6H:0 expérimenté d'une 
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manière très poussée par M. le professeur E. Darmois et ceux de ses 
élèves qui nous ont précédé dans le domaine de la cryoscopie. Ainsi 
le travail de Roger Chalin (15-16) est fondamental pour le nôtre. 
ClCa, 6H:0 correspond à un maximum à tangente horizontale du 
diagramme Cl;Ca — H,0. IL fond ou se solidifie à température 
constante, comme un corps pur. Ses constituants sont CI,Ca et H:0.,, 
Mais à l’état fondu, il renferme de très nombreux ions CIF et Ca** au 
sein des molécules d'eau. Cl,Ca, 6H,0 est dissocié à l’état fondu. Cela 
peut constituer, si l’on veut, une hypothèse sur laquelle repose un 
théorème de la thermodynamique des solutions et que la cryoscopie 
vérifie. Nous en rappellerons la démonstration dans le chapitre sui: 
vant, en l’appliquant à la cryolithe. 

Quelles raisons ont conduit à employer des solvants tels que Cl,Ca,. 
6H:0? Nous allons rappeler brièvement l’histoire des solvants 
cryoscopiques. Nous verrons que d’une manière générale tout corps” 
pur ou tout mélange caractérisé comme un « point indifférent » par 
une soliditication ou une fusion à température constante peut être 
utilisé comme solvant cryoscopique. 

Les solvants de Raoult (1830-1900) furent l’eau puis des corps orga= 
niques, tels que l'acide acétique ou le benzène. Voici la loi de Raoult, 
telle qu’il l’a énoncée lui-même : k 

. & Dans un même dissolvant, les abaissements moléculaires sont les” 
mêmes pour toutes les substances organiques et en wénéral pour 


toutes les substances qui n’y subissent ni condensation ni dissocia= 
tion. » Fe 


Dès 1895, Lüwenherz (17) 


À a montré que les lois d i 
relatives au point de congélati : ES 


on d’un corps tel que l’eau sont valables 


à 
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“au point de transition d’un hydrate salin comme le sel de Glauber. 
Au début du siècle, s’est aussi développée la cryoscopie dans les 
points indifférents (Cl,Ca, 6H:0 ; NO;Li, 3H:0) avec les travaux de 
Livingston (18) et de Boutaric (19). Les auteurs montrent que l’abais- 
sement moléculaire est celui qu’on calcule par la loi de Vant-Hoff, mais 
ils ne s’expliquèreut pas certains résultats. Dans SO,Na:, 10H20, 
CINa par exemple donnait l’abaissement normal, CIK l’abaissement 
double. : 

Il y eut quelques travaux dans les électrolytes fondus : CINa, KF, 
dans CIK (Nernst, Ostwald, Sackur (20)). Mais les résultats furent 
mal interprétés. Le rôle de « l'ion commun » n'apparaissait pas 
encore ou fut rejeté. 

C'est à la suite du théorème de Stortenbeker (21) et de sa démoas- 
tration thermodynamique par Lewis (22) que la cryoscopie dans tous 
ces solvants a été comprise (Goodwin et Kalmus (23)) et s’est réelle- 
ment développée avec les travaux de M. le professeur E. Darmois et 
de ses élèves. 

Tous ces solvants ont des paliers de fusion ou de solidification 
analogues à ceux des corps purs, et ils ont la particularité d’être dis- 
sociés en leurs composants quand ils sont fondus. Le progrès fonda- 
mental est d’abord de prendre l’abaissement moléculaire limite, et 
non plus une moyenne de mesures. 

A tous ces solvants se sont enfin ajoutées les solutions eutectiques, 
avec les travaux de Müller (11). Une solution eutectique de NO,;K 
dans l’eau, par exemple, est riche en ions NO; et K+. Pendant la soli- 
dification de l’eutectique, la concentration de la phase liquide ne 
varie pas. 

. Tous ces solvants fondent ou se solidifient à température constante, 
du moins quand les conditions expérimentales sont bonnes, justement 
parce que la composition de la phase liquide ne varie pas quelles que 
soient les proportions des deux phases en présence. 
. Au contraire, on sait que la température de fusion ou de solidifica- 
tion de la solution d’un corps quelconque dans ces solvants varie au 
cours du phénomène, car la phase solide ne contient que des cristaux 
du solvant, et la concentration de la phase liquide varie au fur et à 
mesure de la formation ou de la disparition de ces cristaux. 

… La loi de Raoult s’applique, et la loi des ions dissociés et de l’« ion 
commun » est la même quel que soit le solvant : point indifférent, 
de transition ou d’eutexie. 


Edgar" "ra, 
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CHAPITRE VI 


LE THÉORÈME DE STORTENBEKER. 
SON APPLICATION A LA CRYOLITHE FONDUE 


Une petite addition de FNa ou de AIF, ne fait pas varier sensible 
ment le point de fusion de la cryolithe, ce qui est contraire à la loi de 
Raoult. H. A. Lorentz (24) en a vu la raison (il s'agissait alors du 
point indifférent d'un hydrate salin) dans une dissociation à l’état 
fondu. Stortenbeker (21) a démontré qu’alors une addition petite de 
l'un des constituants de l’hydrate ne doit pas faire varier le point de 
fusion d’une façon appréciable. La démonstration thermodynamique, 
simple, est due à Lewis (22) en 1907. 

On peut partir d’un équilibre tel que : 


Cl: Ca, 6H:,0 Le ClCa —- 6H,0. 


Mais il faut remarquer, comme l'indique M. E. Darmois (25), que la 
démonstration s’applique aussi bien à une dissociation électrolytique 
qu'à une dissociation ordinaire. Si on désigne la température de 


fusion par {, une concentration par le symbole [ ], on a pour un équi- 
libre : TS 


AB £Z A+B 
comme le précédent : 
EPS dE 
aa] —° dB ° 


et pour un équilibre tel que : 


AB Æ A-+ B+, 


On a : 
dt dt 


Or Chalin (15) a montré que le point de fusion de Cl:Ca, 6H,0 est 

indifférent à l'ion Ca++ du chlorate par exemple, et non pas seulement 

à la molécule Cl,Ca (fig. 5). Il faut donc admettre que la dissociation 

n est pas la précédente, mais celle-ci : 5 

CLCa, 6H,0 ? 2CI- + Ca++ + 6H,0. 

La démonstration reste la même. HAS 
Et cela s'accorde parfaitement avec le fait que le point de fusion de 

CINa est indifférent à l'ion CI- de CIK : CIK dissous dans CINa- 


donne l’abaissement simple alors que dans l’eau il donne l’abaisse- 
ment double (Goodwin et Kalmus (23)). | 
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Dans les idées actuelles, un sel fondu doit être dissocié entière- 
ment, ou presque, en ses ions, aussi bien CINa que Cl;Ca, 6H,0. Et 
il en est de même pour un électrolyte dissous, c'est l'hypothèse de la 
dissociation totale de Debye (2), contraire aux idées d’Arrhénius. 

Cette dissociation totale a l’air dans certains cas inexacte, Ainsi la 
constante cryoscopique 41,5 du Cl:Ca, 6H:0 donnée par Chalin est 
relative à.100 g. de solvant et non à 1 000 g. Il donne pour abaisse- 
ments moléculaires limites de Br,Ca et lCa dans Cl,Ca, 6H,0 res- 
pectivement 60,3 et 65,4, c’est- 
à-dire 1,45 et 1,6 fois la cons- K 
tante cryoscopique. C'est parce 
que la précision ne permet pas 
toujours d'aller assez loin vers 
les faibies concentrations. Deux 
résultats tels que les précédents 
n'ont pas pu être assez poussés, . 100 
Br,Ca et I.Ca devant donner tous 
les deux 2 fois la constante cryos- 
copique. Cette difficulté est due à 
la très grande pente de certaines 80 
* courbes aux faibles molarités; la 
courbe décrit un coude très pro- 
. noncé (considérer aussi la courbe 
de Chalin relative à I:Cd). Le 60 
coude correspond à une ionisation 
plus poussée de la molécule qui 
peut n'être complète qu’à partir 
d’une certaine dilution, comme 40 
nous l'avons déjà rappelé. Il peut 
aussi correspondre à la démoli- 
tion d’une molécule complexe. 

Au sujet de la cryolithe, nous pourrions nous servir du théorème de 
Stortenbeker et de nos résultats cryoscopiques pour définir sa consti- 
{ution physico-chimique à l'état fondu. Nous opérerons en sens 
inverse. Nous définirons (et cette définition sera notre hypothèse) les 
ions de la cryolithe fondue par les résultats de l’analyse thermique de 
Fedotieff et Iljinsky et par des considérations électrolytiques. Nous 
appliquerons la démonstration de Lewis à l'équilibre obtenu. Et nous 
en tirerons les conséquences que nous devrons vérifier expérimenta- 
lement par cryoscopie. 

La cryolithe n’est pas un mélange de deux fluorures, c’est un sel : 
AIÏFÇNas. Mais à l’état fondu, les ions sont séparés et ils possèdent le 
degré d’agitation correspondant à l’étatliquide. Les résultats de l’ana- 
lyse thermique semblent indiquer une dissociation de l’ion complexe : 


Cryoscopie dans CL? Ca, 6H°0 
CR.Chalin) 
À 


AIF= — AIF, + 3F— 


x É 
« 
t 
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si on admet comme démontré que AÏF;, au contraire de FNa, n’est 
pas électrolyte. | : 

En effet, les deux constituants de la cryolithe sont FNa et la chio- 
lithe. La dissociation de la cryolithe s’effectue donc d’abord suivant 
le schéma : 


SAIF Nas + (4F— + 4Na+) + (ALF= + 5Na+) 
soit : 


SAIFÇNas + 4F— + gNa+ + ALF= 


(La chiolithe est aussi un électrolyte : elle est conductrice à l'état 


fondu). 

Remarquons qu’on peut aussi bien considérer la chiolithe avec la 
formule Al,F,Na; de Puschin et Baskow : le résultat est le même, les 
formules transitoires étant simplement quelque peu allégées. 


Mais la chiolithe au-dessus de 735° est dissociée en cryolithe et 
fluorure d'aluminium : 


SALE — 5AIFE + 4AIF,. 
D'ou : 
SAIFGNa; + 4F— + gNa+ + 5/3AIF= + 4/3AIF, 


soit en réduisant : 
AIF,Na; TA A Lea E 3Na+ + AIF:. 


Telle est la dissociation de la cryolithe fondue que nous prendrons 
comme hypothèse, Remarquons que si l’on conservait les ions AIF= 
en ne réduisant pas l’équation précédente, 
résultat de la démonstration que voici. Il y 

Au moment de l'équilibre solide-liqui 
avons 7, molécules de solide en 
ns ions F et n, ions Nat : 


cela ne changerait pas le 
aurait un n; en plus. 
de de la cryolithe, noùs 


NAIF,Na; > NAÏF, + n3F- + n,Nat 
mais avec les relations suivante 
tion des deux phases en présence : 

=n, —= AN. 
L'équilibre peut s’écrire : 
ni AIF,Na; Fa n(3F- + 3Na+ + AlF;). 


Appelons + l'énergie libre du mélange, 


; Pi, a, 03, G: les énergies 
libres partielles de ses constituants. Pr Pa, O9 Ps | gies 


CE DA Ai, AN L'EL ne ACC E À HD el MU MEN CT CS D à nd DA TS ee de 
en vu ON ra a isa 5 Et a dd NON k 


quilibre avec n; molécules AIFES 


S, valables quelle que soit la propor- 


‘ 
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L'équation de Gibbs s’écrit : 
nido, + nodo: + nados + nidor = 0 
ou, d’après les relations : 
- Na = NN, — 3n9 
(1) nidei + na(dor + 3d9s + 3do;)— 0. 


C’est l'équation à laquelle satisfait toute variation infinitésimale de 
composition. 

Comme il y a équilibre entre la cryolithe et ses éléments, l'énergie 
libre totale correspondant à l’apparition d’une molécule de cryolithe 
est nulle, ce qui s’écrit : 

AP = qi — 92 — 3qa — Sp — 0 
d'où : 2 


en portant dans (1) on trouve : 


dos == 0: 


_ Une faible addition d'ions F- ou Nat ou de molécules AIF; ne 
change pas l'énergie libre partielle de la- cryolithe. L'équilibre 
subsiste. Le point de fusion n’est pas abaissé. 

En conséquence, les fluorures de Na et d'Al doivent donner un 

abaissement moléculaire (limite) nul. 

Les autres fluorures (F,Ca, FK) qui n’ont qu’un ion non commun 
avec ceux de la cryolithe doivent donner l’abaissement normal. 
En général les ions Na+ de tous les sels ne doivent pas compter. 

_ C'est ce que nous devrons étudier expérimentalement. 
_ Auparavant toutefois, il est un point que nous devons préciser. 
- Nous avons admis que AlF;, au contraire des fluorures de Na, de K, 
* de Ca, n’est pas un électrolyte. Il serait plus exact de dire : on n’a 
jamais pu mesurer sa conductibilité à l’état fondu ; AIF;, en effet, est 
- infusible sous la pression atmosphérique. Dans l’article précédem- 
* ment cité (1), M. M. Fréjacques rappelle les mesures d’Arndt et 
| Kalass (26) et celles de Batashev' (27) qui ont mesuré les conductivités 
- des solutions de NaF et AIF;. Pour les premiers, la conductivité du 

mélange diminue linéairement pour devenir nulle avec 100 0/0 
 d’AIF;. Pour le troisième, la conductivité de AÏF,; pur serait au 
- contraire assez importante. Ces mesures elles-mêmes ne permettent 
donc pas de conclure d’une façon définitive. Mais nous verrons 
comment la différence d'état moléculaire de AIF, et FNa se manifeste 
° par la comparaison de leurs courbes. 
= 
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CHAPITRE VII 


CHOIX DE LA CRYOLITHE. 
PURIFICATION DU FLUORURE D’ALUMINIUM PAR SUBLIMATION 


Un bon choix de la cryolithe est fondamental pour une réalisation 
correcte de la cryoscopie. Et cette cryolithe doit être soumise à une 


vérification très soignée. | | 

La cryolithe, tout d’abord, ne doit pas contenir de corps étrangers à 
Sa composition. La cryoscopie de la silice ou des composés du fer, 
par exemple, n'aurait pas de sens si le solvant était déjà souillé par 
ce produits. 

Et il est non moins indispensable que la cryolithe corresponde au 
sommet du diagramme de Fedotieff et Iljinsky. Elle ne doit pas 
contenir un excès de l’un ou l’autre des deux fluorures : ce serait faire 
de la cryoscopie dans une solution, et nous avons vu que, parmi les 
solutions, une seule a été définie comme solvant cryoscopique : la 
solution eutectique ; nous ne serions pas dans ce cas. D'autre part, 
dans un solvant tel qu’un électrolyte fondu, la cryoscopie tient compte 


de sa constitution physico-chimique, c'est-à-dire des ions ou molé- 


cules dissociées à l’état fondu. Il n’est possible d'interpréter Les résul- 


tats de la cryoscopie des corps dont la molécule comprend des 


atomes communs avec ceux du solvant que si cette constitution phy- 
sico-chimique est parfaitement connue, et ce sera par la cryoscopie 
des fluorures de Na et Al dans le cas particulier de la cryolithe. Cette 


€ryoscopie de fluorures n'aura de sens que dans une cryolithe rigou-. 


reusement exempte de FNa ou de AIF, en excès. 
La vérification de la cryolithe se fera automatiquement en vérifiant 


qu’une addition si petite soit-elle de l’un ou de l’autre des deux fluo- 


rures ne produit pas une élévation du point de fusion. 


Un critère de pureté, ce serait évidemment la valeur du point de 


fusion. Malheureusement il n’a Jamais été défini, semble-t-il, avec 
grande certitude, ni avec une précision suffisante. Les auteurs le 
situent seulement entre 1 000? et 1 015. Fedotieff et Iljinsky trouvent 
1000°, Puschin et Baskow indiquent 10200, cette valeur est trop 
élevée. Ces auteurs donnent d'ailleurs d'une manière s 
des points de fusion trop élevés, même pour FNa. 

MM. Pascal et Jouniaux (28) trouvent 977°. 


Jstématique 


Un premier échantillon de cryolithe artificielle nous a donné la. 


valeur constante de 1 003. Un 
dernier échantillon, les paliers 


de fluorure de sodium augme 
fusion. 


second, celle de 980°. Mais pour ce 


étaient très inclinés et une addition 
ntait considérablement le point de 
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Dans les laboratoires industriels, la notion « d’acidité » ou « d’al- 
calinité » permet d'évaluer l’enrichissement de la cryolithe en l’un ou 
l'autre des deux fluorures. On définit l'indice cryolithaire comme 
étaut le rapport du nombre des molécules de NaF au nombre des 
molécules de A1F;. La eryolithe exacte correspond à l'indice 3. On 
peut ainsi « corriger » la cryolithe. 

Mais pour nous, il était plus sûr d'utiliser une cryolithe naturelle 
qu'on trouve à l’état de pureté. Nous en avons eu la possibilité grâce 
à la Compagnie Alais-Froges-Camargue qui de plus nous a 
offert une quantité suffisante de l'échantillon pour nous permettre 
d'effectuer la totalité du travail sans avoir à refaire une seconde ana- 
lyse sur un autre produit. La composition AlF;, 3NaF nous était 
garantie, ainsi que le total très faible des impuretés. La teneur en Fe 
et Si est négligeable, même pour la cryoscopie des composés du fer 
et du silicium. A plus forte raison, il n’en est pas tenu compte dans le 
calcul que nous avons fait pour le point de fusion de la cryolithe pure. 
Ce point de fusion est 1 0060 à moins de 1° près. 

Du point de vue pratique l’utilisation d'uue cryolithe naturelle est 
très avantageuse. La cryolithe naturelle est très dense, par rapport à 
certains produits artificiels. Et la fusion de la quantité nécessaire à la 
cryoscopie s'effectue dans un creuset en une seule fois. Une cause 
d’erreur est ainsi éliminée, et cela évite en même temps de nom- 
breuses heures utilisées à un travail peu intéressant. 

L'étude de la cryolithe, en tant que solvant cryoscopique, com- 
prendra deux étapes : 

1° par une première série de cryoscopies, nous mesurerons la 
constante cryoscopique, et nous vériherons les lois relatives aux sol- 
vants « sels » (en particulier la loi de l’ion commun); 

2° l'application du théorème de Stortenbeker par la cryoscopie des 
fluorures nous indiquera la constitution physico-chimique de la cryo- 
lithe fondue et procédera en même temps à son analyse, par la vérifi- 
cation du sommet de la courbe de Fedotieff et Iljinsky. Cette seconde 
étude ne peut être conduite qu’apres la précédente, car elle nécessite 

_ la connaissance préalable de la constante cryoscopique de la cryo- 
lithe, pour pouvoir interpréter les résultats relatifs aux fluorures. 
- La cryoscopie du fluorure d'aluminium demande une purification 
préalable par une méthode très particulière qui utilise sa sublima- 
tion, et que nous allons maintenant décrire. 

Pur, le fluorure d'aluminium n’existe pas dans le commerce : il 
serait bien trop coûteux pour les usages courants. Outre les diverses 
impuretés qu'il peut contenir c’est l’eau surtout, eau de cristallisa- 
tion ou d’adsorption, qu'il est difficile d'éliminer. La sublimation 

_ seule assure le résultat. La méthode est due à Fedotieff et Iljinskyÿ (12) 
dans le travail remarquable que nous avons signalé. Nous l'avons 
reproduite, avec une seule différence : l'emploi de platine est inutile, 
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du bon graphite suffit Même dans l'air, on peut presque annuler 
usure d’un creuset de graphite dans un four bien construit. L'inté- 
_ rieur de ce creuset ne brûle pas du tout, si on dispose un couvercle 
lui-même en graphite. 

Le graphique ci-dessous (fig. 6) indique les tensions de vapeur du 
fluorure d'aluminium en fonction de la température, d’après 
W. Olbrich (29). Nous joignons pour comparaison la courbe relative à 


Courbes des tensions de 
vapeur des fluorures 


Li 
600 ee 
<< 
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& 
Z 
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OL 
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FNa, construite d’après les nombres de Wartenberg et Schulz (30). II 


est impossible de fondre AIF, sous la i ri 
+ NPARERSE 3 pression atmosphérique. Il se 


+. ur 


Le principe de la méthode est donc de condenser la vapeur de fluo- | 


rure i moi 
sur une paroi moins chaude, Ce sera le couvercle du creuset. La” 


disposition du creuset et de son couvercle et le réglage de lat é 
ture sont difficiles. Da f un fee 
ni ; ! ns un four comme le nôtre, la température est 
_très Vie bes sur une hauteur de 10 cm. Cette zone contient le creuset 
rempli de fluorure commercial. Elle est maintenue à r 150° La posi- 


RE , 
tion du couvercle est minutieusement réglée dans la partie supérieure … 
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du four où la température commence à décroître. Si le couvercle est 
trop chaud, ia vapeur s'échappe sans cristalliser. S'il ne l’est pas 
assez, la vapeur ne s’y condense qu’en fine poussière avec un rende- 
ment très mauvais. La température du couvercle doit rester de l’ordre 
de 950° à 1 000°. 

On obtient alors de beaux cristaux brillants de 1 mm. L’atmo- 
sphère réductrice, où on a opéré, a évité toute formation superficielle 
d'alumine, Les cristaux adhèrent à la face intérieure du couvercle en 
couches superposées. Il suffit de les détacher un à un avec une petite 
pince d'ivoire en négligeant la couche en contact avec le graphite, pour 
avoir un produit rigoureusement propre. En bonne marche, le rende- 
ment est de 5 à 10 g. à l’heure. Nous en avons ainsi recueilli 100 g. 

Le fluorure de sodium, au contraire, est obtenu facilement à l’état 
pur. Nous avons utilisé le fluorure pur Rhône-Poulenc que nous 

avons fondu préalablement à l'abri de l’air, dans un creuset de gra- 
phite. 


CHAPITRE VIII 


CRYOSCOPIE DES CHLORURES. 
CONSTANTE CRYOSCOPIQUE DE LA GRYOLITHE. 
VÉRIFICATION DES LOIS DE LA CRYOSCOPIE 


Si la cryolithe est un sel de sodium, l'addition d’ions Nat ne doit 
pas abaisser son point de fusion. Il est impossible d'ajouter des 
. ions Nat sans ajouter en même temps d’autres ions, des ions Cl 

ou F-— par exemple. Si les lois de la cryoscopie sont valables dans la. 

cryolithe fondue, l’abaissement moléculaire limite du CINa, notam- 
ment, donnera la constante cryoscopique de la cryolithe (FNa, lui, 
donnera un abaissement moléculaire limite nul). On vérifiera que les 
lois de la cryoscopie sont valables dans la cryolithe fondue en rem- 
plaçant le cathion Na+ du sel choisi par un autre cathion (K+, Bat+). 
Ce sont les chlorures de Na, de K, de Ba qui ont été justement 

: choisis pour ce travail. Les iodures ou bromures seraient moins sûrs 
(risque de décomposition du moins partielle, points de fusion et 
. d’ébullition trop bas). l 

Les trois chlorures doivent être débarrassés de leur eau de cristalli- 

sation. On peut tenir compte de cette eau dans les pesées, mais il 

faut éviter que son ébullition ne projette des cristaux hors de la cryo- 

lithe au moment de la formation du mélange. Les chlorures sont 
donc fondus préalablement, même KCI : l’éclatement des cristaux 
sous l’action de la chaleur suffit à projeter une partie du sel hors du 
creuset avant que la dissolution n'ait eu le temps de se faire et ce fait 
ne se produit pas avec les sels fondus. 
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Nous partons des chlorures purs RP. Comme à l'habitude, la 
fusion préalable est conduite dans un creuset de graphite muni d'un 
couvercle. Par cette manière d'opérer le graphite ne laisse pas de 
traces sur le produit, facilement démoulable. La fusion peut se faire 
dans un creuset de porcelaine, à la rigueur, pour CINa et CIK. Mais 
pour BaCl:, il est nécessaire d opérer à l’abri de l'air, pour éviter 
qu'une partie du chlorure ne s’oxyde. 

Les chlorures sont très solubles dans la cryolithe. La dissolution 
est immédiate, et elle s'effectue sans qu’il soit possible de discerner 
une vapeur ou un dégagement gazeux. 

Le tableau suivant donne les abaissements obtenus en fonction des 
molarités. Dans tous les tableaux que nous donnerons, nous emploie- 


| 4 . 22 175 
rons les notations suivantes : la première colonne (22) donne le 


poids de corps dissous que nous versons dans 175 g. de cryolithe 
(toutes les expériences de cryoscopie sont faites dans des conditions 
rigoureusement identiques). 


| pu15 ï 

| To P 10tm Ae At 
0,300 1,713 292,5 14 1,2 
0,500 2,855 487 21 1,8 
CINa 0,700 3,997 682,5 29 2,9 
(M= 58,5) 1,000 5,710 979 39 3,4 
1,200 6, es 1 169,5 49 h,2 
1,500 8 1565 1 462 59 | 55% 
0,200 1,142 152 13 1,1 
0,235 1,343 180 15 1.3 
0,300 ,718 228 19 1,6 
0,400 2,284 304 24 So 
0.465 2,657 360 29 2,5 
CIK 0,500 2,855 380 31 2,7 
(M = 74,6) 0,600 3,426 456 35 30 

0,700 9,997 00532 3 
0,815 6,655 630 nu 
935 5,343 720 55 47 
1,050 6,000 810 59 b,1 
1.165 6,660 900 62 523 

0,235 1,343 64 

0,300 1,713 82 % Se 
0,500 2,855 135 19 17 
CI,BA 0,600 3,426 162 24 2,1 
(M = 208) » ÿ00 5 139 2193 36 OL 
1935 5,343 256 37 3.0 
1,000 5,710 270 39 3.4 
1,165 6,660 320 18 hr 
4,8 
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p est le poids de corps dissous rapporté à 1 000 g. de solvant. 


m—E est la molarité (M est la masse moléculaire du corps dis- 
sous). 

Ae est l’abaissement de f. 6. m. mesuré en uV. 

At est l’abaissement de point de fusion correspondant mesuré en 
degrés centigrades : 


(1 uV & 0°-086). 


Cryoscopie dans la cryolithe fonduel 
CBa . 


CHLORURES 


100 200 300 400 500 600 700 800 900 10m 
Fig. 


At 2 ; . 
Es enfin est l’abaissement moléculaire. 


La loi de Raoult est une loi limite. A partir des nombres précé- 
dents il faut extrapoler pour obtenir les abaissements moléculaires à 
origine, c'est-à-dire pour les molarités nulles. Il est nécessaire de 


AF : : ; 
tracer les courbes — en fonction de m (Raoult les traçait en fonction 


de Af, ce qui est sensiblement équivalent). La figure 7 reproduit les 
trois courbes obtenues. 
Les courbes relatives à CINa et ClBa sont très sensiblement des 
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droites horizontales qui donnent respectivement les valeurs 42 et 125 
pour abaissements moléculaires limites. La courbe relative à CIK 
monte progressivement pour tendre vers 80. On a ainsi : 


ï) 
2 NS —=nUX 2 
é 0(CINa) 


(%) — $o#2%X ha 
0(CIK) 


LL 
n) 
— — 125 3 X L2. 
É 0(CleBa) 


Ces nombres 1, 2 et 3 correspondent aux nombres d’ions des chlo- 
rures ionisés, l'ion Nat du chlorure de sodium ne comptant pas. Et 
l’on vérifie que l’ionisation de la cryolithe fondue donne des ions Nat: 
Cette ionisation est irès importante sinon totale : l’abaissement molé= 
culaire limite de Cl;Ba est rigoureusement égal à 3 fois celui de 
CINa ; l'addition des ions Na+ n’a aucune influence sur le point de 
fusion de la cryolithe. La cryolithe est donc bien un sel de sodium: 
La constante cryoscopique est : K— 42. Hé 

Et l’on vérifie que les lois de la cryoscopie s'appliquent dans la 
cryolithe, qui est un électrolyte, aussi bien que dans tous les solvants 
précédemment définis. 

Les courbes précédentes donnent lieu à d'importantes remarques 


La constante cryoscopique K est donnée par l'expression théo= 
rique : 2,50 
RT2Mo | “4 


K— JLy 1 000 


en tenant compte de la définition de la molarité (p est relatif # 
1 000 g. de solvant). 1 


Test la température absolue de fusion. Pour la cryolithe elle est 
égale à 1 279° K. : 


Mo est la masse moléculaire du solvant égale à 210 pour la cryo- 
lithe. + 


L; est la chaleur de fusion relative à une molécule-gramme. " 
On pourra donc calculer théoriquement la constante cryoscopique 
de la cryolithe si on connaît sa chaleur de fusion. On trouve cette 


. chaleur dans la littérature. W..A. Roth et W. Bertram (31) mesurent 


16,64 kilocalories par molécule-gramme, et le point de fusion est 
1 006. On trouve alors : 1 


ce 


K=—/0,8# Ar. 
L'accord est donc très satisfaisant. 
Les courbes relatives à CINa et Cl,Ba sont des droites très sensi 


blement horizontales et l’extrapolation est très facile et certaine à 
moins d’une unité près. La courbe relative à CIK donne 80 d’une 
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anière non moins certaine, mais c’est progressivement qu'elle tend 

æers cette valeur. Or dans le cas particulier des chlorures, il y a une 

sonsidération à ne pas négliger. Nous étudierons surtout des oxydes: 
k ont le point de fusion est très élevé, de l’ordre de 2 000°,:et dont la 

tension de vapeur à la température de fusion de la cryolithe est prati- 

œquement nulle. Pour les chlorures, c’est différent. 

Considérons d’abord les points de fusion et d’ébullition de ces chlo- 
ures. Ces points de fusion sont plus difficiles à déterminer que 
elui de la cryolithe, à cause de la volatilisation assez rapide, en par- 
iculier pour CIK. 

Ils ont cependant été déterminés avec une assez bonne précision. 
Nous indiquerons les auteurs chez qui nous avons pris ces chiffres. 
Les points d’ébullition ont été obtenus par extrapolation des courbes 
“le tensions de vapeur en fonction de la température : 


| t ” 

. CINE "de 8o1° (32) 1 A4o (33) 

? (QE PP SE 770° (33) 1 415 (33) 
(CISSÉ RENE RS 960° ? 


. Les trois chlorures seraient donc déjà liquides à 1 000°, même sans 
l'intervention de la dissolution. 

La figure 8 donne les courbes de tensions de vapeur des chlorures 
de Na et de K en fonction de la température. La courbe relative à 
‘CINa à été tracée à partir des nombres donnés par M. Hackspill et 
Grandadam (34) qui les ont obtenus en mesurant la température 
ébullition sous une pression fixe d’azote. La courbe relative à CIK 
est déduite des nombres de Horiba et Baba (35). Nous n'avons rien 
trouvé au sujet de Cl,Ba, si ce n’est des mesures de tension de 
décomposition du chlorure fondu. Mais le point de fusion étant assez 
proche de celui de la cryolithe, on peut admettre qu’à 1 0060 la ten- 
sion de vapeur est assez faible. La vitesse d’évaporation du chlorure 
de baryum fondu est d’ailleurs très petite. 
 Cn voit donc la grande différence qui existe à 1 000° entre la ten- 
sion de vapeur de l’alumine, par exemple, et celles des chlorures. Et 
parmi ces dernières, la valeur très grande relative à CIK. La tension 
de vapeur de CIK est de 23 mm. alors que celle de CINa n’est que 
äe 6 mm. Raoult a fait remarquer qu’en ébulliométrie aucune correc- 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 6 (Novembre-Décembre 1951). 64 
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tion n'est à faire dans l'application de sa loi si le point d'ébullition 
du corps dissous est supérieur de 1200 à celui du solvant. Le cas pré- 
sent montre que, similairement, la loi cryoscopique s appliquera sans 
correction tant que le point de fusion du solvant ne sera pas supérieur 
d’une certaine valeur à celui du corps dissous, cette valenr pouvant 
s’évaluer, d’après les nombres précédents, à 2000. 


Hg [Courbes des tensions 
40 | de vapeur des chlorures 


0 
860 900 920 940 960 980 10008 1020 1040 1060 t°C 


Fig. 8. 


Remarquons que la tension de vapeur de la cryolithe elle-même est” 
très faible. La littérature ne donne pas de chiffres. Cependant on! 
peut s’en faire une idée en considérant (ce qui ne peut être qu'inexact. 


mais donnera un ordre de grandeur) que le mélange ALF; — FNa est 
une solution idéale (2). 


| 
À 1000 : f 


PAIr € 5 mm. 
PENa € 5 mm. 


en extrapolant (difficilement toutefois) les courbes des tensions de 
vapeur précédemment tracées (fig. 7). ; 


La tension de vapeur de la cryolithe est donc très inférieure à" 
5 mm. 
Un calcul fondé sur la vitesse d'évaporation indiquerait même 
1/10 de millimètre. Ce faible résultat n’a rien de surprenant si on 
compare la vitesse d’évaporation de la cryolithe à celle de CIK dont. 
la tension de vapeur à 800° est de 4 mm. : en maintenant du CIK en 
fusion pendant seulement un quart d'heure, on ne retrouve presque 
plus rien dans le creuset. 1 
La cryoscopie du chlorure d’ 
pour vérifier qu’il n’ 
Malheureusement el 
corps étant 356. 


aluminium serait très intéressanté” 
Y a pas d'ions Al+++ dans la cryolithe fondue. 
le est impossible, la température critique de ce. 
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CHAPITRE IX 


CRYOSCOPIE DES FLUORURES. 
LA CONSTITUTION PHYSICO-CHIMIQUE DE LA CRYOLITHE FONDUE 


La cryoscopie des chlorures nous a permis de vérifier la possibilité 
d'application de la cryoscopie dans la cryolithe fondue. Elle a permis 
de définir la constante cryoscopique, égale à 42, à moins d’une unité 
près. Le calcul théorique a confirmé cette valeur. Nous avons vérifié 
que Îles lois de la cryoscopie sont valables dans la cryolithe fondue de 
la même façon que dans tous les solvants salins précédemment uti- 
lisés, à des températures voisines de la température ordinaire. 

Nous avons de plus vérifié que la cryolithe est un sel'de sodium. 
La cryoscopie du chlorure de sodium nous a montré qu’elle est à 
l'état fondu très fortement sinon totalement ionisée : l’abaissement 
moléculaire limite du chlorure de baryum est rigoureusement égal à 
trois fois celui du chlorure de sodium, l'ion Na+ de CINa ne compte 
pas. Ce fait n’est donc pas en désaccord avec l’hypothèse de la disso- 
ciation totale, qui voudrait que dans la cryolithe fondue (par exem- 
ple), il n’y ait pas de molécules AIF;Na; mais seulement ses produits 
de dissociation. Le degré d’ionisation de la cryolithe fondue a déjà 
été recherché. Du point de vue de l’électrolyse, la connaissance de ce 
degré est très importante puisqu'il définit la teneur en ions Na+ du 
bain d'’électrolyse et elle peut être, dans une théorie de l’électrolyse, 
. un des points fondamentaux. M. M. Fréjacques (1) signale un calcul” 
thermodynamique de Pearson et Waddington (36) qui montre que la 
cryolithe fondue est assez fortement dissociée en ses constituants. 
L'examen des densités des mélanges de NaF et de AIF;, d’après les 
. travaux de Pearson et Waddington et de MM. Pascal et Jouniaux (28) 
amène à des conclusions analogues. La dissociation serait de l’ordre 
- de 15 à 20 o/o. Ces considérations ont l'avantage de donner un 
chiffre. La question qui se pose est alors de savoir si une telle disso- 
ciation relativement faible, serait suffisante, pour annuler complète- 
ment l'influence des ions Na+ du chlorure. Il n’e:t pas possible de 
répondre mais la forte 1onisation de la cryolithe fondue est un fait 
acquis. 

_ La cryoscopie des fluorures doit être en mesure d’achever de véri- 
fier la constitution physico-chimique de la-cryolithe fondue. Nous 
avons établi cette constitution physicu-chimique sous forme d’hypo- 
thèse, et nous en avons déduit les conséquences que nous devons 
maintenant vérifier : 
1) les fluorures de K et de Ca doivent donner l’abaissement normal; 
2) les fluorures de Na et Al doivent donner un abaissement nul. 
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L’anion AIF= de la cryolithe sera alors dissocié. Nous avons montré 
importance que revêt cette constitution physico-chimique de la 
cryolithe, pour l'emploi de celle-ci comme solvant cryoscopique. Elle 
est aussi importante ici que pour l'établissement d’une théorie de 
l’électrolyse. 4 

Une addition, si petite soit-elle, de fluorure de sodium ou de fluo- 
rure d'aluminium ne nous a pas permis de déceler le moindre élèves 
ment du point de fusion de la cryolithe. Cet élèvement, s’il existe, 
est donc très inférieur à 1/10 de degré, et nous pouvons admettre Que 


notre cryolithe est risoureusement exacte. Son utilisation comme 


solvant cryoscopique n’est donc sujette à aucune remarque. L'analyse 
chimique, indiquée par la Compagnie Alais-Froges-Camargue révèle: 


de plus une teneur en impuretés très faible. Et l’'homogénéité du 


produit est prouvée par son point de fusion rigoureusement constant, 
à beaucoup mieux que 1/10 de degré près, ce qui justifie son emploi. 
pour l'étalonnage du couple. | 

Si une addition, si petite soit-elle. de l’un ou de l’autre des fluo-" 
rures abaisse le point de fusion de la cryolithe, le calcul des abaisse=. 
ments moléculaires n’est possible qu’à partir de molarités assez 


grandes, où les A{ sont suffisamment grands. Ces molarités sont beau- 


coup plus grandes que pour les chlorures et même que pour les fluo=" 
rures de K et de Ca. nc 
La cryoscopie du fluorure de calcium ne présente pas de difficulté. 
Le fluorure pur RP est simplement calciné longuement pour s'assurer" 
qu'il ne contient aucune trace d'eau. L'utilisation du fluorure de 
potassium demande beaucoup plus de précautions car il est très 
hygroscopique. Même fondu, il reprend l'eau avec rapidité. Il colle 
après les ustensiles de pesée. Aussi est-il nécessaire de l'utiliser Tapi= 
dement après sa fusion et de le maintenir pendant les expériences 
dans une étuve desséchante. 4 
La dissolution des quatre fluorures s'effectue perfaitement. De 
même que pour les chlorures, il n’est pas possible de discerner une” 
vapeur où un dégagement gazeux. Seul, le fluorure de potassium 
produit une légère effervescence, malgré les précautions prises pour. 
ik à 
qu'il ne contienne pas d’eau. RES 
Le tableau suivant indi 


que les abaissements ohterus pour ces. 
quatre fluorures. : 


La figure 9 représente le sommet du diagramme binaire NaF LAIT 
tracé d’après ces nombres. Les abaissements de point de fusion 
produits par ces deux fluorures sont très petits si on les compare à 
ceux que donnent les fluorures de Ca et K (tracés en pointillé). Les 
molarités expérimentées sont délimitées sur la figure 5 par les deux. 
pointillés Pet P”. La tangente au sommet est bien horizontale, mais 
d’un côté seulement : celui de AIF;. Du côté de FNa, la pente à 


{ 
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2,35 13,3 0,156 3 0,25 À 
4,65 ni 0,309 7,5 0,65 + 
£ 7,00 (o) 0,15 15 
UE 16,35 | 46,5 | 0,530 | 23 7 377 
M8) 18,65 53,2 ? 60 ts 2 
| RE a 0,600 31 Pr) 4,9 
. muse 0,670 48 4,1 6,1 
23,39 6,5 0,710 55 4,7 6,3 
Je Re 0,068 3,9 0,30 4,5 
k ee ,714 0,136 7,9 0,66 4,8 
FA 4,666 0,198 115 1,00 6,3 
NE | at de PRE 
, , , 1,7 , 
FNa 3,495 | 19.900 | 0,474 30 2,60 5.4 
(M = 42) 5,000 28,970 0,680 30 2,64 3,9 
5,825 33,393 0,790 47,5 , 10 BED 
jus en | 
G,000 Br ,426 1,224 56 4,9 40 
10,485 59,999 1,422 81 7,0 4,9 
0,300 1,719 0,0219 10,5 0,92 k2 
 CaF: 0,500 2,855 | 0,0365 19,5 1,54 ho 
(M = 78) 0,700 3,997 0,094 23,5 2,06 ho 
‘ 1,000 5,710 0,0730 31,5 DT 38 
1 
De 0,200 1,142 0,0196 9,5 0,83 L2 
ik D 0,400 2,284 0,0392 19 1,07 ka 
Se 0,600 3,426 0,0588 29 2,59 43 


l'origine est au contraire assez grande bien qu’elle soit beaucoup 


plus petite que celle des deux courbes relatives à FK et F,Ca. 
- Les courbes d’abaissements moléculaires constituent la figure 10, 
construite avec deux échelles d'abscisses correspondant à la dispro- 
portion dans les molarités atteintes pour les deux couples de fluo- 
rures. 
_ Les abaissements moléculaires limites des fluorures de K et de Ca 
* sont égaux à la constante cryoscopique (abaissement normal). Ou 
bien ces fluorures ne sont pas ionisés, ou bien ils le sont et l'ion FF 
| ne compte pas : c’est un des ions de la cryolithe fondue. 
_ Le résultat obtenu pour AIF;est bien celui qu'on attendait : l’abais- 
sement moléculaire limite est rigoureusement nul. La courbe est très 
régulière, et sa pente diminue progressivement. 
La courbe relative à FNa, au contraire, est une droite horizontale, 
et son abaissement moléculaire limite n’est pas nul, il est égal à 4. 
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Analyse de la cryolithe 
par cryoscopie des 
fluorures 
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Cependant 1l ne dépasse pas le 1/10 de la constante cryoscopique et il 
ne met pas en doute le théorème de Stortenbeker, parfaitement vérifié 
d’ailleurs pour le fluorure d'aluminium. Cela prouve simplement la 
différence qui existe entre les deux fluorures, AIF; n’est pas ionisé, 
tandis que FNa l’est. L'effet cryoscopique est plus grand pour FNa 
ionisé ; et il faudrait peut-être atteindre pour ce corps des molarités 
beaucoup plus faibles pour que la droite s’incurve vers les abaïsse- 
ments nuls. 

L'ion AIFT est donc dissocié en AIF; et 3F-—. S'il n’en était pas 
ainsi, AÏF, et NaF donneraient l’abaissement normal; et on doit 
considérer les fluorures de K et de Ca comme ionisés, ce sont d’ail- 
leurs des électrolytes. 

Donc, si on compare les courbes relatives à FNa et à AIF, on est 
conduit à admettre que AIF;, n’est pas ionisé. Ce fait est important, 
comme le fait remarquer M. M. Fréjacques (1) car c'est cette ionisa- 
tion de AIF; qui pourrait conditionner la teneur plus ou moins 
grande en ions Al+++ du bain d’électrolyse. 

Le fluorure d'aluminium est donc différent des autres fluorures. 
Et nous verrons, au sujet des oxydes, la différence apparaître mani- 
festement entre les divers groupes de métaux, et même la gradation 
‘qui existe de l’anhydride borique au sesquioxyde de fer, dans le 
groupe des oxydes M;0; que nous avons formé. 


TROISIÈME PARTIE 


LES OXYDES 


CHAPITRE X 


CRYOSCOPIE DE L’ALUMINE 


La cryolithe représente un bon milieu de dissolution pour l’alu- 
mine dont la solubilité est parfaitement connue. Elle fut notamment 
étudiée par Richard Lorenz, A. Jabs et W. Eitel (37), par Fedotieff et 
lljinsky (12), par MM. Pascal et Jouniaux (28), par Drossbach (38), 
par Machovetz (39). 

Les chiffres donnés par tous ces auteurs sont sensiblement les 
mêmes. La figure 11 reproduite d’après les nombres de Fedotieff et 
Ijinsky montre que la composition eutectique correspond à 15 0/0 
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7e 
d’alumine en poids, soit 27 o/o en molécules. Le point de fusion est. 
alors de 935° et il remonte très vite au delà de cette concentration. | 
Lorsqu'on verse un peu d’alumine dans la cryolithe fondue, liquidew 


très clair, elle disparaît très rapidement sans aucune effervescence, 


sans aucun dégagement gazeux, sans aucune émission de vapeur. 
La cryoscopie de l’alumine présente 
un grand contraste avec celle des” 
chlorures. Pour ceux-ci les courbes 


nait 


Dr — 
1000 L Diagramme de fusion 


u systeme 


390 Cryolithe -Alumine d’abaissements moléculaires sont 
En peu inclinées, et ces abaissements” 
960 sont déjà très voisins de leur valeur 
950 limite à des concentrations assez, 
ei CN Sie grandes, même pour KCI. Pour 


l’alumine au contraire, à des con- 
centrations identiques, les abaisse" 
ments moléculaires sont très infé-… 
rieurs à leur valeur-limite. Ces* 
abaissements sont plus grands que. 
ceux qui correspondraient à une 
dissolution sans ionisation. L'alu- 
mine est ionisée en solution. Mais l’abaissement moléculaire 

augmente dans de grandes proportions avec la dilution ; lentement, 
d’abord, puis très vite en solution très étendue. % 


L'alumine que nous avons employée nous a été offerte par la Com- 
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Figactt, 


pagnie Alais-Froges-Camargue. C'est ua échantillon d’une haute 


pureté, très soigneusement analysé. Voici les caractéristiques de ce | 


produit, dont le total des impuretés n’atteint pas 0,04 o/o. e 
cha 

| ù à L 

Perte au feu. -.:#, : 0,06 o/o sur produit sec à 300° 2 
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Il est très fortement calciné, absolument inattaqué par les acides ou 


les alcalis, son affinité pour l'humidité est rigoureusement nulle. 

La mesure des abaissements de point de fusion ne présente aucune 
difficulté tant que les molarités sont supérieures à la valeur 2. 102. 
Ces abaissements sont supérieurs à 1°, et la précision est très suffi 
sante. La courbe des abaissements moléculaires monte lentement, 
pour atteindre des valeurs de l’ordre de 69 ou 70. La méthode 
employée jusque-là est la méthode d'opposition habituelle précédem- 
ment décrite. 6 


Pour les chlorures, ces molarités 
d’extrapoler sans erreur. On le véri 


rh 


Ds 


sont assez faibles pour permettre 
fie bien d’une manière théorique, 
e cryoscopique de la cryolithe, et. 
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que les ions donnés par les chlorures dissous sont parfaitement 
définis a priori. 
Pour l’alumine à partir de ces molarités, il est aussi facile d’extra- 


AE ; Re LR ; 
poler. Le = limite correspond à une ionisation donnant deux ions. 


Mais les molarités atteintes ne sont pas suffisamment faibles, au 
contraire des chlorures. Pour la molarité de 971.10Ÿ par exemple, 
l’ensemble d’un grand nombre de mesures fait pressentir que l’abais- 
sement moléculaire est supérieur à 100 : les nombres obtenus sont 
compris entre go et 120. Tous ces nombres sont supérieurs à 80, et 
l'ionisation donne plus de deux ions. Mais dès que l'on cherche à: 
atteindre ces molarités, on se heurte à une grande difficulté expéri- 
mentale. Les abaissements de point de fusion sont alors inférieurs 
à 1°. L’erreur absolue étant de 1/10 de degré, l'erreur relative atteint. 
des valeurs de 10 0/0 au moins. Il estalors facile de se rendre compte 
que pour une même molarité, on peut avoir des différences de plus 


’ 


st AVE Le 
&e 10 unités sur le d'une mesure à une autre. 


Pour pouvoir tracer une courbe continue et extrapoler, il est donc 
nécessaire d'augmenter la précision de la méthode. La courbe relative 
à l’alumine est la plus oblique que nous ayons rencontrée. Klle est 
- absolument comparable à celle de Chalin relative à l’iodure de cad- 
. mium (fig. 5). 
Nous avons essayé d'augmenter la précision par des corrections 
graphiques. Toutes ces corrections donnent le même résultat. La . 
courbe monte très rapidement, mais il est impossible d’extrapoler 
avec précision. C’est sur la méthode expérimentale elle-même qu’il 
faut agir. 
Il est d’abord indispensable d’avoir des courbes de solidification 
continues et non plus une interpolation sur des points marqués toutes 
les 15 secondes. Il est d’autre part nécessaire de vérifier qu'il n’y a 
pas eu la moindre discontinuité dans les courbes, d ue à une mauvaise 
agitation. Ce ne peut être que la seule façon de s affranchir d'erreurs 
. graphiques. D'où la nécessité tout d'abord de l’enregistrement photo- 
. graphique qui permettra en même temps de mieux se rendre compte 
- de la qualité de l'agitation, de l’améliorer si besoin est, et de ne pas 
avoir à l'interrompre toutes les 15 secondes. L'enregistrement vérifie 
- bien que toutes les courbes sont belles en pratiquant l’agitation telle 
que nous l'avons définie : le point d’intersection est placé à moins 
de 1/4 de millimètre près ce qui correspond, étant donné l’échelle, 
à 0°02. 
Nous avons utilisé un galvanomètre AOÏP un peu plus sensible et 
dont le retour à zéro est excellent. Un montage optique spécialement 
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étudié donne un spot très fin sur une échelle mobile. L'intensité 
lumineuse de ce spot est réglable à volonté. PES 

Le cylindre enregistreur est un « Drum Camera » mû électrique- 
- ment d’une manière très uniforme par l'intermédiaire d’un système 
d’engrenages et de contrepoids. Le train d’engrenage est tel que le 
cylindre fait un tour en 15 minutes. La longueur du papier est de 
45 cm. 3 cm. représentent une minute. Une perturbation d'une 
seconde (1/2 mm.) est décelée. Ainsi nous avons pu enregistrer la 
période propre du galvanomètre (une seconde), elle est très nette. 

Mais la méthode est obligatoirement une méthode d'élongation. 
Le rôle du spot n’est plus de revenir à zéro mais de décrire toute la 
courbe de refroidissement. Il faut alors prendre de grandes précau- 
tions. C’est là que les variations de résistance du couple interviennent 
essentiellement. 


La position du creuset dans le four et celle des divers accessoires 


sont soigneusement contrôlées dans toutes les mesures, de façon que 
le gradient de température le long des fils du couple soit rigoureuse- 
ment le même pour tous les paliers. Nous avons utilisé un couple 
neuf, et il fallait nous assurer que sa résistance ne variait pas d’une 
mesure à une autre. Aussi le potentiomètre est-il fixé une fois pour 
toutes sur la valeur 9 575 uV et non pas sur celle de 9 621 uV qui 
correspond au point de solidification de la cryolithe pure. Ce point. 


correspond alors à une élongation de 61 mm. La constance de cette 


élongation est la meilleure vérification que nous pouvions envisager. 
Nous avons pu faire une quarantaine de mesures avec le même 
couple, sans que cette élongation ait commencé à varier. . 
La mesure de la sensibilité est faite de la façon suivante : en fin de 
palier, on effectue un décrochage en faisant brusquement varier la 
f. 6. m. du potentiomètre de 25 wV. Le palier se continue parallèle- 
ment à lui-même, puis on le ramène à sa position initiale. Le même 
décrochage étant effectué Pour toutes les courbes que nous avons 
enregistrées, nous avons vérifié que la sensibilité est rigoureusement 
constante, dans le temps et sur toute la partie de l’échelle qui nous. 
intéresse (10 cm, à 1,60 m. du galvanomètre). \ 
Nous donnons ci-dessous un exemple du résultat obtenu (fig. 12). 
Nous vérifions ainsi qu'il n’y a pas d’erreur 
mauvaise agitation et nous avons augmenté la sensibilité. 
Pour chaque molarité, les divers abaisse 
à beaucoup mieux que 1/10 de degré pr 
avoir obtenu la précision du 1/100 de de 


les premiers points du tableau suivant 
de mesures. 


ès. Nous ne prétendons pas 
gré, mais on considérera que 


graphique ou due à une : 


ments mesurés coïncident 


sont déduits d’une vingtaine 


CRYOSCOPIE DANS LA CRYOLITHE FONDUE 1017 


Voici le tableau des résultats relatifs à RS ë 


p175 : $ At 

AS P 10m Ae AË 

0,100 0,571 56,4 7,39 0,65 114 

0,150 0,841 84,6 10,3 0,88 104 

0,200 1,142 112,8 na22 1,05 93 

0,250 | 1,427 14t 13,9 1,16 82 

0,300 1,713 169,2 14,75 1,27 79 

; 0,400 2,284 229,6 18,4 1,58 70 
Al:0; 0,500 2,855 282 20,5- 1,89 64 
(M = :02) 0,600 3,426 338,4 24,35 2,19 63 
0,700 |, 3,907 | 394,8 27,1 2,45 62,5 

0,800 4,568 451,2 31,79 2,80 62 

0,900 5,139 507,6 35,9 3,15 62 

1,000 5,710 564 Lo 3,50 62 

1,900 8,550 846 60 5,25 61 

2,000 11,420 1 128 76,5 6,79 60 


Ce tableau montre que l’abaissement moléculaire aux très faibles 
+ concentrations est presque le double de ce A ‘il est à des concentra- 


4 tions 20 fois plus grandes. La courbe des À (fig. 14) s’élève d’abord 


lentement. Elle décrit un coude très arrondi. Elle ressemble à une 
hyperbole équilatère. 

La courbe présente donc un changement de direction aux molarités 
de l’ordre de 2,5.10—?. Il était Aive intéressant de considérer la 
courbe prolongée jusqu'à la composition eutectique. Du point de vue 
de la cryoscopie, cela n’a pas de sens puisque la loi de Raoult est une 
 loi-limite. Mais cela permet une bonne vérification du résultat en 


Poids o/o Fa 
Éd P 10m Âe At — 
I 000 m 
Cryolithe| Alumine 
4 22,8 2 256 141 12,4 54 
ke 97,5 2,5 25,6 2 500 15 69 
6 34,2 3 384 197 17,8 br 
8 45,6 & 512 251 Pen 49 
te À SA 53, 5 260 2 47 
10 SR ' 57 1 5 600 312 27,5 49 
12,5 71,25 7 0bo 347 30,5 43 
15 85,5 8 380 15 36,5 43,5 
17,5 100 9 800 465 kr ke 
20 114 11 170 Lgo 43,12 38 
Lol 82,2 10,8 127 11 860 5o Lo 
is 86,1 13,9 167 15 800 60 38 
L 84,5 15,5 183 17 900 65 36 
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suivant la continuité de la courbe et celle de sa courbure, Aussi 

avons-nous exploré la courbe de solubilité de l’alumine, par analyse: 

thermique, sur tout le domaine des concentrations. Le tableau sui-: 

‘ , VASE 

vant groupe les chiffres obtenus. Nous marquons d'un astérisque ceux 

que nous avons calculés à partir des nombres donnés par Fedotie 

et [ljinsky. ; 

D A de j3 

La figure 13 représente la courbe des — en fonction de m déduite} 

de ce tableau depuis les très petites molarités jusqu’à la composition 
eutectique. 
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NAME de , se LPS 
Le — qui correspond à cette composition est égal à 35. La courbe 


s'élève pour ainsi dire linéairement jusqu'aux molarités 2. 10? d’où 


; 6 : ; At “re RC 
l’extrapolation directe donnerait un a), voisin de 80 : correspondant 


ainsi à une ionisation donnant deux 1ons. 


Sur l’autre branche de la courbe (fig. 14) l’extrapolation donne un. 
M | 


6) égal à 125.11 correspond à une ionisation donnant trois ions A 
pour les dilutions infinies. 

Comme la molécule AO; comprend 5 atomes, 
sible d'imaginer que l’ionisation n’est 
courbe est presque verticale. La courbe 
ascension. La précision ne permet plus 
la direction de la branche est très 
des autres oxydes M, 


Le | 


il est toujours pos- 
pas encore totale puisque las 
ne serait pas au terme de son. 
d'aller plus loin. Cependant 
nette; et la cryoscopie comparée” 
O; et des aluminates nous prouvera qu’il n’en. 
est rien : nous avons atteint des molarités suffisamment faibles. Le 
At Re 


; . . . . Æ 
(5, de l’alumine correspond à trois ions. La cryoscopie comparée. 
nous indiquera en même temps quels sont ces trois ions. € 


h 
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L’alumine est donc ionisée en solution dans la cryolithe fondue. 
Elle ne reste pas à l’état de molécules Al,0,. Mais on peut aussi 
supposer que celle ionisation n'est pas une ionisation directe, mais 
celle de melécules que donnerait l'alumine par réaction chimique 


m 
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Cryoscopie dans la cryolithe fondue 
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Figw14. 
. avec la cryolithe. C’est ce qu'ont toujours supposé jusqu'ici la plu- 
… part des auteurs dans les théories qu'ils ont établies sur l’électrolyse 
de l’alumine. 
Nous allons voir qu'aucune de ces théories ne s’accorde avec Île 
résultat cryoscopique qui est en mesure de permettre de les discuter 
toutes. Aussi croyons-nous devoir les exposer tout d’abord. 


CHAPITRE XI 


DISCUSSION DES-HYPOTHÈSES. 
ÉTAT MOLECULAIRE DE L’ALUMINE DISSOUTE 


De nombreux auteurs se sont déjà préoccupés de définir le méca-. 
_nismé de l’électrolyse de l'aluminium. 1l faut en premier lieu établir 
la constitution physico-chimique des bains, en particulier l'état 
* moléculaire de l'alumive dissoute. Il s’agit tout d’abord de savoir 
quels sont les ions qui conduisent le courant. Mais aucun de ces 
auteurs n’était jusqu'à présent en possession d’un moyen direct pour 
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accéder à cette étude. La constitution physico-chimique des bains a 
toujours constitué l'hypothèse sur laquelle était bâtie la théorie. Les 
différents auteurs reposent leurs hypothèses sur des observations 
assez uniformes certes mais souvent sujettes à des interprétations 
différentes, et les théories divergent. 

L'une de ces observations, et la plus importante, c’est la modifica- | 
tion de la composition du bain au voisinage des électrodes. Pour 
certains auteurs, la modification intéresse les deux électrodes : ya 
enrichissement en FNa à la cathode, en AIF, à l'anode. Pour d’autres 
auteurs il n’y a qu’enrichissement en fluorure de sodium à la cathode- 
M. M. Fréjacques (1) précise qu’il serait plus correct de parler de: 
modification de la teneur en sodium à la cathode, en aluminium à 
l’anode ; la teneur en fluor varie peu. 

Une seconde observation, c'est qu’il n'y a pas de composés fluorés 
dans les gaz dégagés en dehors de la brûlure (du moins en quantité 
notable). La brûlure se produit lorsque la teneur du bain en alumine 
n’est plus suffisante. Elle se traduit par une très forte augmentation 
du potentiel aux bornes de l'électrolyseur. La marche de l'électrolyse 
redevient normale par addition d’alumine. 

Ces deux observations sont les deux principales, mais il yen a 
d’autres. Ce sont elles principalement qui ont servi de base aux der- 
nières théories de l’électrolyse. Chaque auteur établit sa théorie de 
façon à expliquer le phériomène d'enrichissement selon la conception. 
qui lui est propre. 23 

Toute hypothèse sur l’état moléculaire de l’'alumine en solution. 
dans la cryolithe peut être représentée par une équation, sous læ y 
forme d’un équilibre ou non. La cryoscopie de l’alumine nous permet 
de vérifier la possibilité de chacune de cés équations. Nous allons 
nous efforcer de les rassembler toutes. | 

L'hypothèse la plus simple est évidemment celle où la molécule 
ALO; reste sous cette forme en solution. Le courant serait ainsi 
conduit vers la cathode par les ions Na+ de la cryolithe. La décharge 


de ces ions une fois efectuée, la réaction secondaire génératrice 
d'aluminium serait celle-ci : 


GNa + A1,O, -> 2A1 + 3Na,0. 


C'est la conception de P. Drossbach (38). 
Le résultat Cryoscopique la rejette immédiatement. 
Fedotieff (40) admet l'existence de la réaction équilibrée : 


(1) ALLO, + 2AIF;Na, A BAIÏF, + 3ALO,Na. ! 


C'est aussi la conception de M. M. Fréjacques (1 et 41) : l’alumi- 
. nate est ionisé, l anion étant soit Al,OF, soit AlO;.. D’après M. M. Fré- 
Jacques, l’alumine réagit sur le fluorure de sodium : 


ALO; + GFNa EE 2AIF, + 3Na,0, 


7 A 
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Na:O en présence d’alumine ne peut pas rester à l’état libre dans 
le bain. Il donne l’aluminate correspondant. On a au total, ou bien : 


(2) RALO; + 2AIF;Na © LAIF: EL 3AÏLOT + 6Na* 
ou bien : 


(3) HALO: + 2AIF;Nas 2 4AÏIF: + 6AIO: + 6Na*+. 


M. L. Andrieux (42) admet aussi la formation d’un aluminate, 
mais il n’y aurait pas d’ions A1,OT ou AIO. Il y aurait des ions O=. 
M. L. Andrieux considère d’une manière générale un sel oxygéné 
fondu comme résultant de la dissolution d’un oxyde métallique dans 
un anhydride. Ce dernier n’est généralement pas ou peu dissocié, il 
sert de diélectrique ionisant. Pour l’alumine, on aurait : 


LA1:O3 + 6GNaF 2 3(Al03:, Na:O) + 2AIF; 
avec la dissociation suivante : 


(ABO:;, Na:0) = ALO: + 2Nat —- (GE 


En résume : 
ALLO; + 6NaF 2 6Na+ + 30= + 2AIF, 
Ou encore ;: 
La) ALO, + 2AIF,Na; = 6Na+ + 30= + 4AÏF:. 


. La théorie de M. Gadeau (43) conduit au même résultat. On peut 
‘encore signaler la conception de Treadwell (44) qui croit à la forma- 


tion d’un oxyfluorure : 


EN O F)- 
(5) * 2AIF,Na; + 2Ah0; © 6Nat + +) RDARGD AR 


_ Telles sont les cinq équations que nous devons discuter. Les deux 

premières doivent conduire au même résultat, puisque la formation 
de l'ion Na* est sans influence sur le point de fusion de la cryolithe, 
et qu’il en est de même pour la formation de la molécule AIÏF3. Le 
plus grand abaissement moléculaire correspond au plus grand 
nombre d'ions formés, soit au déplacement total de l'équilibre vers la 
_ droite. Et puisqu'il y a 4 molécules d’alumine dans le membre de 
gauche, l'abaissement moléculaire limite doit être au plus égal à la 
constante cryoscopique multipliée par 3/4, soit 30. Il est incompatible 
avec le résultat cryoscopique. 

De même l’abaissement moléculaire correspondant aux équa- 
tions (3) et (5) serait égal à 3/2 fois la constante soit 6o. Ces équations 
ne peuvent donc pas non plus être envisagées. 

L'équation (4) elle, n’est pas en désaccord avec la valeur expéri- 
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mentale de l’abaissement moléculaire limite. Mais, on devrait avoir 
pour Fe;0; par exemple : 


Fe:0O; — 2AIF;Na; are 6GNa+ - 0 + 2FeF; — 2AIF;. 


Si AlF; à la limite ne donne pas d’abaissement, FeF;, lui, doit 
donner l’abaissement normal, et l'abaissement moléculaire limite de 
Fe20; devrait correspondre à cinq particules (ions ou molécules). 
Nous verrons que la cryoscopie de Fe,0, donne le même résultat que 
celle de l’alumine. Les ions O= proviennent donc, s'ils existent, d’une 
autre ionisation. 

On peut montrer d’une façon géuérale que le résultat expérimental 
de la cryoscopie de l’alumine ne peut s’accorder avec aucune hypo= 
thèse de combinaison de l’alumine et de la cryolithe. Puisqu'il s'agi- 
rait d’une combinaison à l’état fondu : outre les hypothèses de combi- 
paison entre molécules, discutées précédemment, il y a aussi celles. 
que l'on doit formuler avec les ions. La formation des ions de 
combinaison ne peut être envisagée que par transfert d'électrons : 
ces électrons étant fournis par les ions de la cryolithe, soit F—, soit à 
la rigueur AIFS, ( 

Avec F— on aurait : ss 


6F- + ALO; —> 2AIF,; + 0 
résultat déjà discuté (équation 4). 


Les autres ions oxygénés susceptibles d’être formés sont AIO, 
Al:07, AIO. Les transferts d'électrons se formuleraient : ME 


3F— + A1O, = AIOZ + AIF, 
GF— + 4AlOs —> 3ALOT + 2AIF, LÉ 
3F— + 2Al:0, — 3Al07 + AIF.. | te. 


Avec les ions AÎF°- on aurait par exemple : 


* 


GALFS + ALO, — 30= + GALES. 


Aucune de ces hypothèses ne s'accorde avec la cryoscopie de l'alue 
mine. Et nous avons vérifié Par la cryoscopie des fluorures que les 
ions Al:K5- n'existent pas à l’état fondu ils sont dissociés. re À 
Où ne peut évidemment Pas envisager l’action 
l’alumine : un ion est inerte chimiquement. 
L'ionisation de l’alumine en solution dans la cryolithe fond 
donc bien une ionisation directe, sans intervention du solvant. 


Tous les auteurs jusqu’à présent ont été unanimes à rejeter cette | 
10msation directe de l’alumi 
seuce d'ions Al+++ dans le bain est impossible, du moins en quan. 
Uté notable. Aucune théorie éPosant Sur cette hypothèse n'a encore” 


des ions Na+ sur $ 


ue est. 
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été proposée, si ce n’est celle de Pearson et Waddington (1). Tous les 
auteurs admettent que ce sont les ions sodium de la cryolithe qui 
assument essentiellement le transport du courant vers la cathode, et 
que l’aluminium se forme par action du sodium sur l’alumine ou sur 
le fluorure d'aluminium. La preuve qu’en donne Grünert (44) par 
exemple est précisément l’earichissement de la teneur en sodium au 
voisinage de la cathode. Na émigre de l’espace anodique à l’espace 
cathodique. Baymakov, Batashev et Evlannikov aussi (45), après 
leurs essais avec des anodes et des cathodes placées dans des vases 
diaphragmés en corindon concrété, décrivent une électro-osmose 
intense, le gain du niveau du catholyte est égal à la baisse de niveau 
de l’anolyte, le niveau moyen de l’électrolyte reste inchangé. Le pro- 
cessus électro-osmotique se fait au compte du fluorure de sodium. 
D'après ces auteurs, l’électro-osmose de ce fluorure en fait passer 
plus du côté cathodique qu’il ne s’en formerait par la réaction secon- 
daire : 

| 3Na + AIF; — AI + 3NaF. 


» L'’enrichissement en Na à la cathode n’est pas en contradiction, 
nous le verrons, avec l’ionisation de l’alumine. 

. Tous les auteurs sont unanimes à rejeter l’hypothèse d'une ionisa- 
» tion directe de l’alumine, parce que l’adjonction d’alumine à la cryo- 
“ithe diminue sa conductibilité et ils sont d’accord pour admettre 
qu’elle devient nulle pour une teneur de 100 0/0 d’alumine. La disso- 
:ciation de Al:O, en 2Al+++ et 30= ou en Al+++ et AIO doit donc 
“être extrêmement faible sinon nulle. Or, nous savons, par la courbe 
de solubilité (fig. 11) que l’eutectique cryolithe-alumine correspond à 
une teneur en Al,0; de 15 0/0 en poids environ. Le point de fusion 
de l'alumine est 2 050o° et pour une teneur en alumine de 20 0/0 en 
poids, le point de fusion du mélange est déjà remonté à la même 
valeur (1 000°) que celui de la cryolithe pure. Toutes ces extrapola- 
tions n’ont donc pu être faites qu’à partir de concentrations encore 
trop faibles, et elles ne peuvent en rien laisser préjuger de la conduc- 
 tibilité de l’alumine dissoute. 


CHAPITRE XII 


LES OXYDES M:0: 


1 


Le résultat de la cryoscopie de l’alumine est donc déjà en mesure à 
lui seul de prouver son ionisation directe en solution dans la cryo- 
é k . . . . . . , ñ 

lithe fondue. L’abaissement moléculaire limite indique qu’une molé- 


cule d’alumine donne naissance à trois particules. La simplicité de 


FE 
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A 
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ce résultat ne peut correspondre qu’à un mécanisme d'ionisation: 
simple. Ainsi nous avons vu que toutes les théories d ionisation par! 
intervention de la cryolithe devraient conduire à des abaïssements; 
moléculaires limites ne correspondant plus à un nombre entier. Une: 
seule parmi toutes ces théories conduirait au même résultat : c'est la 

formation des ions O= (sans ions Al*++) qui revient tout compte fait} 
à un transfert d'électrons : 


GF- — AO; > 2AIF; + 0 


Un mécanisme simple se traduit donc d’une manière générale par 
un nombre entier. 

La cryolithe par conséquent ne doit être qu’un milieu de dissolus 
tion où les corps électrolytes s’ionisent, aussi bien l’alumine que les 
chlorures. Mais si l’ionisation de l’alumine se fait sans intervention 
de la cryolithe, il doit en être de même pour Fe,0, ou Ga:0;. Oril se 
trouve que la cryolithe est un milieu de dissolution presque général. 
Les chlorures, les fluorures, la silice, les oxydes y sont dissous. Aussi 
la cryoscopie des oxydes est-elle susceptible de constituer une expé- 
rience comparative de grande valeur pour la cryoscopie de l’alumire: 
Ainsi, l'aluminium précède immédiatement le gallium dans le même 
groupe de la classification périodique. L’alumine et la galline sont 
deux corps absolument comparables. La cryoscopie de la galline doit 
être en mesure de donner des renseignements précieux au sujet de la 
dissociation ioniuue de l’alumine. ù 

Si la cryolithe intervient dans l’ionisation de l’alumine, deux kypo- 
thèses sont possibles. Ou bien, l'ionisation lui est propre et la galliné | 
doit rester à l’état moléculaire. Ou bien la cryolithe intervient dans 
l’ionisation de tous les oxydes M0; en général, suivant le même pro: 
cessus, et le résultat doit être encore différent. En eflet, toutes les. 
hypothèses d'ionisation de l’alumine par la eryolithe conduisent à la 
formation du composé AIF; De même avec la galline il doit y avoir 
formation de GaF;,. AIF, n'intervient pas dans l’abaissement cryosco- 
dique. Mais GaF;, dissocié ou non, doit donner l’abaissement normal. 

Si enfin l’alumine est directement ionisée comme les chlorures, il 
est impossible de concevoir que la galline ne le soit pas, et que les 
deux résultats ne soient pas identiques. 


Dans tous les cas, la cryoscopie des oxydes M:0, doit être en. 
mesure de répondre au problème posé. ; 

L'aluminium fait partie du 3° groupe de la classification pério-, 
dique. Dans ce groupe, il y a notamment le bore, le gallium. le thal=" 
lium. Mais d’autres métaux donnent aussi des oxydes M:0;, ainsi le. 
fer et le cobalt donnent des sesquioxydes. | "4 


La cryoscopie de ces oxydes est plus facile que celle de l’alumine.. 


\ 


A m olarités égales, les Af sont plus grands, et les pentes des courbes 
des abaissements moléculaires sont beaucoup moins fortes. 
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La méthode utilisée est la méthode de zéro. C’est celle qui doit 
être employée d’une manière systématique chaque fois que les abais- 
sements sont assez grands. Elle est exacte théoriquement, les varia- 
tions de résistance du couple n'interviennent pas, les petites mola- 
rités ont été cependant vérifiées pour Fe;0; par la méthode 
d'enregistrement photographique. | 

il y a une exception. La cryoscopie de l’anhydride borique est 
encore plus difficile que celle de l’alumine. Le coude est encore plus 
prononcé. Même la méthode photographique n’est plus suffisante. 

Il est d’ailleurs intéressant de remarquer que la cryoscopie devient 
d'autant plus facile qu’on se rapproche du fer, en passant par l'A, 
le Ga, le Co. Ce fait correspond à une gradation dans l’allure des 
courbes d’abaissements moléculaires. Pour une même molarité, le 


At é à Le : 
— est d'autant plus près de sa valeur-limite qu’on se rapproche 


du fer. 

Le sesquioxyde de fer (hématite rouge) est utilisé le produit très 
pur R. P. pour analyses. Le total de ses impuretés est absolument 
négligeable. Sa dissolution est tout à fait comparable à celle de l’alu- 
mine : aucun dégagement gazeux, aucune émission de vapeur. 

» Le sesquioxyde de cobaït est une poudre noire extrêmement fine. 
- Nous avons encore employé le produit très pur fourni par les Etablis- 
sements Rhône-Poulenc. Il reste un instant à la surface de la cryo- 
 lithe car il est très léger, puis il se dissout. Le liquide ne tarde pas à 
redevenir très clair. Mais pendant les quelques secondes que dure la 
dissolution, quelques petites bulles viennent crever à la surface, 
- C'est de l'oxygène. Le sesquioxyde de cobalt en effet se transforme 
ven C0,0, sous l’action de la chaleur. Cette transformation est relati- 
. vement lente, elle n’a le temps d’affecter qu’une petite proportion de 
 l’oxyde qui est stable une fois dissous, comme va le prouver le 
_ résultat cryoscopique. 

. La galline est une poudre blanche qui ressemble à l’alumine. Un 
échantillon très pur nous a été offert par la Compagnie Alais- 
- Froges-Camargue. La dissolution présente les mêmes caractères que 
celle de l’alumine et de l’oxyde ferrique. La comparaison de ces trois 
- corps présente donc un intérêt exceptionnel. 

-  L'oxyde thallique ne donne pas de bons résultats. Il est en partie 
- volatilisé ou décomposé pendant la dissolution. Il est très léger, et 
tant qu'il surnage sur la cryclithe, il dégage d’épaisses fumées vio- 
lettes. Les abaissements moléculaires sont irréguliers. Néanmoins ils 
_sont de l’ordre de grandeur de ceux de la galline ou de l’oxyde de 
fer, puisqu'ils sont tous supérieurs à 60. Nous croyons donc pouvoir 
‘rapprocher l’oxyde thallique de ces oxydes. C’est ce que nous expri- 
 merons par une courbe en pointillé. 

_ L’anhydride borique se dissout rapidement dans la cryolithe. Il a 


” 


L 


3 
- 


ho 


hrs En, 
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été obtenu par fusion progressive de l'acide borique très pur jusqu à 
obtention du verre. à 

Le tableau suivant indique les résultats obtenus pour tous ces: 
oxydes : 


| 
p175 \ 
Par I 000 p 
0,200 1,142 7130 
0,400 2.284 143,0 19,05 1,07 
0,500 a, 8pD 178,7 22,5 2,00 
Fe:0; , , LA 
(M = 159,7) 0,600 3,426 214,5 27,5 2,42 
1,000 5,710 397,5 45,6 4,07 
1,500 8,569 536,2 64,25 5,65 
0,200 1,142 68 8 0,7 
0,300 1,713 102 12 1,0 
Co:0; 0,400 2,284 136 15 19 
(M = :65,88) 0,500 2,855 170 18,5 1,6 
| 0,600 3,426 209 21 1,8 
0,700 3,997 245 24 2,1 
0,200 1,142 60 8 0,7 
0,300 1,713 go 12 5,0 
Ga:Os 0,400 2,284 120 15,5 1,39 
(M = 187,44) 0,500 2,855 152 19 1,65 Îl 
0,600 3,426 180 22 1,9 |: 
0,900 5,139 270 26 2,5 Îl 
f 
0,200 1,142 164 13 119 
0,300 1,713 246 18,5 1,60 
B:0; 0 ,4où 2,284 328 24 2,11 
(M = 69,64) 0,500 2,855 kro 29 2,95 
0,600 3,426 492 31,5 2,77 
0,700 3,997 574 39 3,43 


Les courbes d’'abaissements moléculaires sont 


même figure (fig. 15). Nous avons placé sur cette même figure les 
courbes relatives à des oxydes non ionisés pour montrer le contraste 
(on trouvera plus loin les détails relatifs à ces courbes). . 

Tous ces oxydes M0, 
culaire limite : 


groupées sur la 


2 


donnent donc le même abaissement molé- 


Ils sont ionisés en solution. Cette 1 


onisation donne trois ions. : 208 
La courbe relative à B 


| 
{ 


: # 
20; est inachevée. Un ensemble de mesures, 
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effectuées à des molarités inférieures montre que la courbe se met à 
monter rapidement. La pente est encore plus grande que pour l’alu- 
mine et la précision devient tout à fait insuffisante. D’une mesure à 
l'autre, les résultats diffèrent souvent de 15 unités. Il est donc impos- 
sible de placer la courbe avec précision à des molarités inférieures 
RU 710 

La courbe relative à Co:0; est un peu au-dessous de sa place nor- 


at 
m 
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Fig. 19. 


male, à cause du dégagement d'oxygène. Les molarités réelles sont 
un peu inférieures aux molarités calculées et réalisées à la balance, 
Les oxydes M,0, sont donc ionisés de la même façon en solution très 
élendue. Pour les premiers termes B:0,; et Al:O,; l'ionisation en solu- 
tion concentrée ne donne peut être que deux ions au lieu de trois. 
Nous parlerons plus loin de la nature de ces ions. Auparavant nous 
_donnerons les résultats de la cryoscopie des oxydes alcalino-terreux et 
des oxydes non ionisés en solution. 
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CHAPITRE XIII 


LES OXYDES ALCALINS ET ALCALINO-TERREUX 


La cryoscopie de ces oxydes apporte un résultat fondamental : ils 
donnent en solution respectivement trois et deux ions : l'ion oxygène 
et le ou les ions métalliques. : 

La cryoscopie des oxydes alcalino-terreux est relativement facile. 
Elle est moins facile que celle de l’oxyde ferrique, mais beaucoup 
plus facile que celle de l’alumine. Les abaissements sont relatives 
ment grands, les courbes d’abaissements moléculaires sont assez peu 
inclinées et leur courbure est assez faible. 

La cryoscopie de l’oxyde de lithium est extrêmement facile : les 
abaissements sont très grands. 

La méthode employée pour tous ces oxydes est la méthode générale 
de zéro. L’alumine d’ailleurs est le seul corps, sinon l’anhydride 
borique, qui ait nécessité une méthode expérimentale d’une précision 
supérieure au 1/10 de degré, à cause de la forte pente de la courbe de 
ses abaissements moléculaires. 


La plus grande difficulté de ce travail, c'est l'accès aux oxydes 
alcalins. 

L’obtention des oxydes alcalino-terreux à l’état de pureté est facile. 
La magnésie calcinée existe très pure dans le 
utilisé le produit R. P. que nous avons recal 
son utilisation pour nous assurer de la dispa 
trace d’eau ou de gaz carbonique. 

La Compagnie Alais-Froges-Camargue nous a offert un échantillon 
de glucine très pure fortement calcinée, que nous avons aussi recals 
cinée avant son utilisation. 


La chaux vive très pure est aussi très avide d’eau. Aussi faut-il la 
préparer soi-même en prenant la préc 


commerce. Nous avons 
ciné longuement avant 
rition complète de toute 


S préparée par le procédé le plus sûr 
ate. Nous sommes parti du carbo= 
nate très pur fourni par les Etablissements Rhône-Poulenc. La calci- 
nation est faite à 1 0000 jusqu’à poids constant, dans un creuset de 
porcelaine, tout graphite étant enlevé du four. A 10009, le poids 
à CaO est obtenu en moins d’une heure. 

impossible par contre d'accéder aux oxydes 
Na:0 et K:0, du moins à l’état de pureté. Nous nous sommes 
adressé à l’oxyde de lithium, dont la préparation est abordable, 


conformément au caractère général des propriétés du Li, qui le rap- 
proche des alcalino-terreux. | 


Le carbonate de Li, dissous par HCI et reprécipité par le carbonate 
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de soude est maintenu fondu dans un four à vide, jusqu’à obtention 
d'un résidu solide qui est l’oxvde. Il faut que le carbonate soit main- 
tenu à une température assez élevée pour que la tension de décompo- 
sition soit suffisante, conformément aux résultats de Lebeau (47). 
Mais la température ne doit pas être trop élevée, si on veut éviter en 
même temps la sublimation de l’oxyde, qui commence avant 1 000, 
alors que la fusion ne se produit pas encore à 1 600! (Troost (48), 
Pinck (49)). La température optimum semble être 800°. 

Le nickel est attaqué. Nous avons employé un creuset de graphite. 
Le graphite à cette température est sans action sur l’oxyde, mais 
l’oxyde reste coilé au creuset qui laisse quelques traces. Malgré tout 
l'analyse du produit n’a révélé que 4 o/o d’impuretés (constituées 
essentiellement de graphite). Nous l’avons utilisé. 


p175 At 

Oxyde ÉRES P 10m Ae At 5 
0,050 0,2855 95,6 Il 0,96 101 

0,100 0,571 191 21 1,84 97 

LisO 0,150 0,857 286 30 2,64 92 
(M = 29,88) 0,200 1,142 382 37 3,29 85 
0,250 1,428 478 45 3,96 83 

0,300 1,714 573 54 4,75 82 

0,050 0,2855 114,1 10 0,83 77 

0,100 0,971 228,2 19 1,67 73 

Glo 0,150 0,857 342,3 28 2,43 71 
(M = 25,02) 0,200 1,142 456,4 34 3,00 65 
0,250 1,427 570,5 42 3,70 63 

0,300 1,713 684,6 49 4,30 62 

0,100 0,571 141 12 1,06 74 

0,200 1,142 282 21 1,85 65 
MgO 0,300 1,713 423 28 2,45 58 
(M = 40,32) 0,400 2,284 564 35 di 55 
0,500 2,859 709 43 3,8 53 

0,600 3,426 846 bo 4,5 b2 

0,050 0,285 5o,9 4,5 0,4 78 

0,100 0,571 101,8 8,9 0,55 73 
0,200 1,142 203,6 15 1,32 64 

0,300 1,718 305,4 21 1,80 59 

0,400 2,284 ho7,2 27 2,4 59 

Ca0 0,500 2,855 509,0 35 3,0 58 
(M=—56,1) 0,600 | 3,426 610,8 40 3,45 56 
0,700 3,997 714,0 46 4,00 56 

1,000 5,710 I 020 59 SX 5o 

1,200 6,852 1 224 7h 6,5 53 

1,500 8,565 1 530 88 7,6 49 
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MgO — Ca0O — GI0O — Li;O sont des‘produits très Nm us 
gent quelques secondes à la surface de la cryolithe. Mais leur 1SSQE 
lution présente le caractère qui est général à celle des oxydes très 
stables. Elle s'effectue complètement. rapidement, sans aucun déga- 
gement gazeux, sans aucune émission de vapeur. Leur cryoscopie 
constitue donc aussi une expérience de grande valeur. 


At 
+ Cryoscopie dans la cryolithe fondue 
180 SILICE - RUTILE- OXYDE de Ge 
% CHAUX_MAGNESIE - GLUCINE 
ON Re, OXYDE de Li 
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Fig. 16. 1e 


Nous groupons dans le tableau suivant les abaissements obtenus : 


pour tous ces oxydes. 

La figure 16 est le tracé des courbes c 
ajouté là aussi les courbes relatives 
ciés, de façon à marquer encore le c 
composés dans le prochain chapitre. 

Le résultat relatif aux alcalino-terreux est 
tiques. L’abaissement moléculaire limite 


Constante cryoscopique. Les oxydes alcali 
ions en solution, 


RÉ 
donc des plus caractéris- | 
est égal à deux fois la 


orrespondantes. Nous avons 
à d’autres composés non disso- 
ontraste. [l sera question de ces. 


no-terreux donnent deux. 


: 
| 
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La dissociation ionique de l’oxyde de lithium est elle aussi très 
nette : elle donne trois ions en solution. L’abaissement moléculaire 
limite est un peu inférieur à sa valeur normale, à cause de la teneur 
de l'oxyde en graphite. Nous corrigeons cette erreur par une extra- 
polation en pointillé. Mais la véritable correction consisterait à tracer 
une courbe parallèle et légèrement plus haute ou bien à rectifier 


: FA At » 
directement les molarités dans le calcul des Compte tenu de l’ana- 


lyse. Nous n'avons pas voulu surcharger la figure. 

Nous avons essayé la cryoscopie de l’oxyde d’argent. bien qu'il soit 
rapidement décomposé à 1 000° sous l’action de la chaleur seule. Il 
est intéressant de remarquer qu’une fois dissous dans la cryolithe, il 
est stable. Pendant la dissolution, une partie se décompose, mais la. 
fraction qui a le temps de se dissoudre est ionisée et l’oxyde alors ne 
s'échappe plus. En effet, la même solution donne un abaissement 
constant avec le temps, et grand. Les résultats, quoique irréguliers, 
nous ont donné des abaissements moléculaires tous supérieurs à 5o 
(Il s’agit de l’abaissement moléculaire effectif, et non de l’ahaisse- 

ment moléculaire limite). On est donc amené à considérer l’oxyde 
d'argent Ag:0 comme stable et ionisé en solution dans la cryolithe. 


| At à 
L'erreur sur les — est très grande, et par défaut. Nous sommes 


* conduit à admettre l’analogie de Ag,0 et Li,O, c’est ce que nous 
. exprimons par le trait en pointillé. je 
. Les oxydes alcalino-terreux donnent deux ions en solution, ce sont 
- donc l’ion métal et l’ion oxygène : 
GIO — Gl++ + O= 
MgO — Mg+t+ + O0- 
CaG — Cart + O=. 


De même les oxydes alcalins donnent trois ions en solution, les deux 
ions métaux et l'ion oxygène : 


Li:0 — 2Lit + 0 


La courbe relative à l’oxyde de lithium révèle une ionisation unique. 
H n’y a pas de coude comme pour l’alumine et pas de première 


Fra nv } ; 
branche s’extrapolant vers un (a), égal à 80, surtout si l’on consi- 


. dère que la courbe réelle est parallèle et plus haute. AE 
Pour les oxydes alcalino-terreux, l’abaissement moléculaire limite 
ne peut pas être supérieur à 80 puisque leur molécule ne com prend 
que deux atomes. C’est précisément ce nombre que donne l’extrapo- 
lation. Du point de vue expérimental, ce fait prouve une fois encore 
que les molarités que nous avons atteintes à 1 000° constituent bien 
le domaine où la loi de Raoult a toute sa valeur. 
La cryoscopie des oxydes alcalins et alcalino-terreux est d'autant 


AE PE 
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plus intéressante que le nombre d'ions qu’elle indique suffit dut 
même coup à les déterminer. + Là 

Du point de vue théorique général, ce résultat s'accorde avec le’ 
caractère de forte électropositivité des métaux du 1°" et du 2° groupe: 
de la classification périodique. CARRE 

Du point de vue de l'interprétation de l'ionisation del alumine et | 
des oxydes M,0:, il prouve qu’un autre métal que le sodium peut 
exister à l’état d'ions au sein de la cryolithe fondue. Cela n exclut 
donc pas la possibilité d'existence d'ions ASE provenant de l'ioni- 
sation de l’alumine dissoute. Ce résultat vérifie aussi la possibilité 
d'existence des ions O=. 


CHAPITRE XIV 


UN TROISIÈME GROUPE D’OXYDES : LES OXYDES NON IONISÉS 


Les oxydes alcalins et alcalino-terreux, en solution dans la cryolithe 
fondue, sont donc ionisés. La molécule alcalino-terreuse est scindée 
en deux ions. Et l’allure de la courbe indique pour Li,O qu'il n’y a 
pas de transition. Chaque molécule, en s’ionisant, se scinde directe- 
ment en trois 1ons. : 

Les oxydes M,0; sont aussi ionisés. Mais l'ionisation semble être en 
échelons pour ces molécules plus compliquées. Elle n'atteint pas le. 
Stade 2 M++++ 30=. Il reste un gros ou deux petits ions complexes 
non dissociés. L’ionisation semble progressive. Le dernier stade n’est 
atteint qu'aux grandes dilutions. 

Il y a donc une différence fondamentale entre ces deux groupes 
d'oxydes, différence qui semble s’accorder avec le degré d’électro-. 
positivité des métaux. On est alors conduit à se demander quel peut. 
être le comportement des combinaisons oxygénées des éléments du 
groupe suivant de la classification périodique. 

Ce sont la silice, le rutile, l’oxyde de germanium, combinaisons 

- parfaitement définies et très stables qui attirent tout d’abord l’atten- 
tion. Le résultat est bien celui que l’on pouvait attendre. Ils ne sont 
pas ionisés en solution. Ils restent à l’état de molécules. : 

Or tout un groupe de corps se comporte de la même façon. Ils 
correspondent à un degré d’électropositivité assez faible. Ce sont les 
oxydes de zinc et de cadmium, et d’une façon générale les oxydes du. 
type MO non alcalino-terreux y compris les protoxydes de Fe et. 
de Ni. FeO et NiO se comportent de la même façon que ZnO et CdO. 

Donc, d’une manière générale, tous les oxydes dont le métal est 


moins électropositit que l'aluminium ou les éléments de la même 


famille restent à l’état de molécules en solution. Et on voit la diffé- 
rence qui se révèl 


e encore par l'étude de l’ionisation entre les deux 
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oxydes FeO et Fe,:0; et le comportement différent du fer dans ces 
deux oxydes. 

A ce groupe de corps non ionisés se rattache aussi l’oxyde chro- 
mique qui se distingue ainsi des oxydes de la triade. 


Bien que les abaissements soient petits, puisque tous ces Corps 
restent à l’état moléculaire, leur cryoscopie est facile et très sûre : les 


courbes d'abaissements moléculaires sont des droites horizontales. 
Et la dissolution de tous ces corps est en général parfaite, comme 
celle de l’alumine. Seul, l’oxyde de nickel présente une difficulté 
réelle et la singularité d’affinité de la silice pour l’eau apparaît dans 
sa cryoscopie. 

L'oxyde de titane utilisé est un échantillon très pur. Il nous a été 
offert par la Compagnie Alais-Froges-Camargue. Aucun dégagement 


gazeux, aucune émission de vapeur : la dissolution de l’oxyde de. 


titane est le type de la dissolution parfaite. 

Il en est de même de l'oxyde de germanium, très dense, que nous 
avons pu expérimenter grâce à l’amabilité de M. Tchahirian, du labo- 
ratoire de M. le Professeur Job, qui, malgré la rareté de ce produit, 
nous en a offert une quantité suffisante pour mener à bien ce travail. 

Le tableau suivant indique les résultats obtenus pour ces deux 
oxydes : 


Ris ee 

Oxyde CS P 10m Ae At = 
0,300 1,713 210 10,5 0,90 42 

0,500 2,850 350 1 1,50 La 

TiOs 0,700 3,997 490 23 2,0 Lo 
(M = 80,1) 1,000 5,710 710 35 3,0 L2 
1,200 6,852 850 45 3,9 45 

1,500 8,565 1 050 5o 4,3 ho 

0,300 1,713 163,8 9,20 0,8 47 

0,400 2,284 218,4 12,7 1,05 18 

GeO: 0,500 2,855 273 14,7 1,30 47 
(M = 104,6) . 0,600 3,426 327,6 1702 1,50 46 
0,700 3,907 382,2 20,9 1,85 48 

0,800 4,568 436,8 23,0 2,05 47 


. Les courbes correspondantes ont été tracées sur la figure 16 rela- 
tive aux oxydes alcalins et alcalino-terreux. La différence entre les 
deux groupes est très nette, tant au point de vue de la valeur de 
l’abaissement moléculaire limite que de l’allure générale des courbes. 

La courbe relative à l’oxyde de titane est une droite parfaitement 
horizontale. L’abaissement moléculaire limite coïncide exactement 


avec la constante cryoscopique. 


= 
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La droite horizontale relative à l’oxyde de germanium est légère- 
ment plus haute, mais ne diffère de ia précédente que de 5 unités au 
maximum. Sans doute y a-t-il une légére ionisation à ces très faibles 
molarités, bien qu’elle soit pratiquement imperceptible. 


Le premier échantillon de silice utilisé est le produit pur fourni | 


par les établissements Rhône-Poulenc. Sa dissolution est comparable 


A! 
à celle des deux corps précédents. Cependant les + obtenus sont tous 


en dessous d’une valeur normale. De plus, ils sont bien constants. 


Ces nombres se placent sur une droite horizontale dont l’extrapola- 


tion est aussi sûre que pour les autres corps et ne permet pas de 


douter de la valeur du résultat. L'expérience fut reprise avec le même 


nt 


produit fortement et longuement calciné à l'avance. Le résultat fut 


rigoureusement identique. Voici le tableau des nombres obtenus : 


L’extrapolation donne 28. C’est un résultat tout à fait anormal. 


C'est dans l’affinité de la silice pour l'eau qu’il faut voir la cause de 


ce décalage (50). Même une calcination au rouge vif ne déshydrate 
pas la silice chimique. | 


En général, tout corps qui renferme de l’eau (eau d’adsorption ou 


eau de cristallisation) produit une effervescence lorsqu'on le verse 
dans la cryolithe fondue. 


pas produit cette effervescence. 


, LR . À 
NS expérience fut alors reprise avec un morceau de quartz finement 
Pulvérisé. Elle donna les nombres suivants : 


p179 
FE P 10m Ae At 


La silice est le seul corps hydraté, qui n'ait 


a 
Ps, P 10m Âe At BE 
1 000 m 
9,200 1,142 190 6 0,50 28 | 
! 0,300 1,613 285 9 0,80 27 
Si0: 0,400 »,284 380 13 1,10 30 
chimique 0,500 2,859 475 15 1,40 2606 a 
(M = 60,3) 0,6vo 3.426 570 19 1,099 Pa Des 
0,900 5,139 855 28 2,4 28 
| 1,000 5,710 950 35 3,0 30 | 
| | 
A PO VS CNE 
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L'extrapolation donne 4o, tout comme pour l’oxyde de titane. 

Les trois courbes d’abaissements moléculaires donnent donc un 
résultat très caractéristique. L’abaissement moléculaire limite est 
égal à la constante cryoscopique et les combinaisons oxygénées du 
type MG: du 4° groupe de la classification périodique ne sont pas 
ionisées en solution. Elles restent à l’état moléculaire. \ 

Sur la figure 15 ont été représentées les courbes relatives aux 
oxydes MO non alcalino-terreux et à l’oxyde chromique. Le résultat 

est de la plus grande netteté pour FeO, ZnO et Cr:0:. Les courbes 
_ sont des droites rigoureusement horizontales et exactement superpo- 
sées. 

FeO est un produit noir. Il est métastable à la température ordi- 
naire. 11 a tendance à se transformer en oxyde magnétique et en fer. 
Nous avons vérifié notre produit par l’absence totale de propriétés 
magnétiques. D'autre part l’acide sulfurique dilué ne donne aucun : 
dégagement gazeux. L’oxyde ferreux, très léger, s'enfonce tout dou- 
. cement dans la cryolithe, sans la moindre trace de décomposition. Et 
il en est de même de l’oxvde de zinc blanc comme le prouve la régu- 
larité des nombres obtenus. 

L'oxyde de chrome, vert, se dissout, lui aussi, de la même façon. 
Voici les tableaux des nombres obtenus pour ces trois corps. 


P175 ne 

Oxyde ES P 107 Ae At 

| 0,300 1,713 237 11,5 1,0 
0,500 2,8DD 399 19 1,65 
er eO 0,700 3,997 553 27 239 
(M= 71,84) 1,000 5,710 790 4o 3,4 
1,200 6,852 948 45 3,9 

1,500 8,565 1 185 57 -k,9 
Le 0,300 1,713 210 10 0,85 
54 0,500 2,855 350 17 1,9 
SR 700 0,600 3,426 LE 20 107 
| 0,700 3 ( 2 ana 
_ || (M—81,388) on FRS 700 35 3,0 
| 1,200 6,852 840 ho 3,5 
1,500 8,565 1 0bo bo 4,3 
0,300 1,713 IIL 5,25 0,45 
0,500 2,855 185 8,79 0,75 
0,700 3,997 259 13 1,10 
1,000 5,710 370 16,2 1,40 
1,200 6,852 h4l 21,5 1,85 


1,500 8,565 555 25,5 2,20 
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L’oxyde de cadmium amhydre, brun, est obtenu par la déshydrata- 
tion, facile et complète au rouge, de l’oxyde hydraté blanc. Lorsqu'on 
le verse dans la cryolithe fondue cet oxyde, lourd, tombe immédiate- 
ment au fond. Mais, pendant les quelques secondes que dure la dis= 
solution des bulles viennent crever à la surface, paisiblement. C'est 
de l'oxygène : l’oxyde est en effet rigoureusement anhydre. Ce phé- 
nomène n’est pas observé pour l’oxyde de zinc, par exemple, et c'est: 
le même que pour l’oxyde d'argent, à un degré beaucoup moins 
accentué cependant. Il s’agit d’une décomposition partielle de Fexyde 
tant que la dissolution stabilisante n’est pas effectuée. En effet, le 
dégagement cesse bientôt et la même solution fournit un Af grand et 
constant dans le temps. Le tableau suivant indique les nombres 
obtenus : 


p175 : A 

rs P 10m Ae Aë 7 

0,300 1,719 135 5,8 0,5 27 

0,500 2,859 225 8,1 0,7 àt 

_Gd0 0,700 3,997 305 II 0,99 31 
(M = 128,41) 1,000 5,710 450 14,5 1,25 27 
1,200 6,852 530 17 1,5 28 

1,65 ET: 


On voit que ces nombres sont inférieurs à ceux qui ont été obtenus - 
pour FeO, ZnO et Cr:0; mais que la partielle décomposition de - 


l’oxyde n’est pas suffisante pour masquer le résultat, identique à 
celui de ZnO. 


re 


x 
£ 


s 


L'oxyde de nickel est le seul corps pour lequel la cryoscopie a pré- 


senté des difficultés de dissolution : 
Le produit utilisé est l’oxyde noir anhydre pur R. P. Une fois dans 


° 


la cryolithe, il se produit un vaste mouvement tourbillonnaire - 


comme dans de l’eau qui bout, et une forte proportion de nickel est 
retrouvée en grains très fins et scintillants dans la partie inférieure 


de la cryolithe après son refroidissement. : 


Il y a dissolution, 
Ma; À RE RE Sep: 
is les nombres obtenus sont très irrégulier 


opt s. Voici quelques-uns 
de ces nombres, déduits chacun de plusieurs m : 


esures. LS 


puisqu'il y a abaissement de point de fusion. | 
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PT 


1 000 P 10m 

| 0,200 1,142 153 
: 0,400 2,284 306 
NO 0,600 3,426 458 
(M = 74,7) 0,800 4,568 rt 
1,000 5,710 764 

1,500 8,565 1 146 


Ces nombres permettent cependant de tracer la courbe de la 
figure 15 et étant donné que pour les plus petites molarités qui ont 
pu être expérimentées, et où, tout de même, la proportion dissoute 


At LEE 4 : 
est plus grande, aucun n’a été supérieur à 40, l’analogie avec FeO 


nous a semblé certaine, et nous avons cru pouvoir nous permettre 
d’extrapoler la courbe comme l'indique le trait pointillé. 
Donc aucun des corps que nous venons d’étudier n’est ionisé en 


solution. 


Ce sont les composés oxygénés du groupe de la silice et les 
oxydes MO non alcalino-terreux. C’est encore l’oxyde chromique. 

Nous sommes ainsi amené à classer les oxydes en trois groupes : 

1) les oxydes alcalins et alcalino-terreux, fortement électroposi- 
tifs ; 

2) les oxydes des métaux de la famille de l'aluminium et ceux de 
la première triade, les oxydes considérés étant les sesquioxydes ; 

3) les oxydes que nous venons d’étudier, qui comprennent notam- 
ment l’oxyde ferreux et l’oxyde chromique. 

Il est donc très apparent que la dissociation ionique des oxydes 
métalliques correspond à une position très précise des métaux dans 
la classification périodique. En voici encore un exemple : 

. Nous avons essayé la cryoscopie de l’oxyde d’antimoine. Quelle que 
soit la quantité d'oxyde versée dans la cryolithe, le point de fusion 
de celle-ci ne varie pas. Il n’y a pas abaissement de point de fusion. 
Après l'expérience, le protège-couple de nickel est recouvert d’une 
couche d’antimcine très adhérente qu'il a amassée au cours'de son 
mouvement. Ce phénomène est assez curieux, parce que l’oxyde Sb:0; 
est très stable sous l’action de la chaleur seule à 1 0000. On peut le 
maintenir même très longtemps à cette température. Il ne se décom- 
pose pas. Or nous avons vu que le phénomène est tout à fait inverse, 


_ pour l'oxyde d'argent : celui-ci est décomposé à 1 0000 sous la simple 


action de la chaleur, et en solution dans la cryolithe, il est devenu 


stable, il est même 1onisé. 


Par une suite d’enchaînements progressifs, nous avons donc été 


ds Bus 1 ra F2 
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conduits de la cryoscopie de l’alumine à l’étude systématique et 
générale des oxydes avec tout ce qu’elle est susceptible de révéler 
dans le domaine des investigations théoriques. 

Du point de vue particulier de l’alumine, cette étude nous a permis 
de la situer dans un cadée jusqu’à présent ignoré et qu'il était comme 
on le voit indispensable de tracer pour pouvoir pénétrer dans la 
compréhension des phénomènes. 

La cryoscopie comparée de FeO et Fe,0, nous conduit enfin à faire 
une remarque. Nous avons été amené à placer dans le groupe de l’alus 
minium, les métaux de la 1'e triade, les oxydes considérés étant les 
sesquioxydes. Or, si l’on regarde les métaux Al et Ga, ils donnent 
aussi des protoxydes. Sans parler de B:0: dont l'existence a été 
reconnue par Travers (51) le protoxyde GaO est déjà connu depuis: 
longtemps. Il a été découvert par Lecoq de Boisbaudran (52) et la 
molécule AIO à été étudiée par Robert S. Mulliken (53) dans le spectre 
de bandes qui est obtenu dans l'air par l'émission de l'aluminium 
entre les deux électrodes d’un arc. Que donneraient ces corps, si on 
pouvait les saisir et en faire la cryoscopie? 


Ce n’est là qu’un exemple de tout ce qu'évoque la cryoscopie des 
oxydes. 


CHAPITRE XV 


APPLICATION DE L'ÉLECTROLYSE AUX OXYDES IONISÉS. 
FER ÉLECTROLYTIQUE 


I! apparaît donc clairement que la formation de l’alaminium, au 
cours de l'électrolyse de l’alumine, n’est pas due à une réaction, 
secondaire du sodium, qui une fois déchargé à la cathode, réagirait 
sur l’alumine ou le fluorure d'aluminium. L’alumine est ionisée par. 
une simple scission de sa molécule sans intervention de la cryolithe. 
Le métal que renferment les ions positifs est accompagné ou non. 
d'oxygène, c’est ce qu'il reste à établir. Les ions positifs Al+++. 
ou AlO+ se dirigent à la cathode, sous l’action du champ électrique, È 
et ils libèrent les atomes d'aluminium. LEA 

Or l'étude des oxydes alcalino-terreux nous a montré qu'ils sont. 


ionisés en solution. La cryoscopie a du même coup défini le nombre 
de leurs ions et leur nature : ne. 


MgO > Mgt+t + O=. 
Et la dissociation ionique des sesquioxydes de fer et de cobalt est 
Ja même que celle de l’alumine. 2 


Que se passerait-il donc si l’on procédait à 


l'électrolyse de st 
oxydes ? 


md iTaley 
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_ Les ions Mg++ doivent se diriger obligatoirement à la cathode. II 
. en est de même des ions positifs des sesquioxydes. 
Les expériences d’électrolyse des solutions d'oxydes dars la cryo- 
* lithe fondue doivent donc d’abord constituer des expériences à la 
- fois vérificatrices et complémentaires de nos résultats cryoscopiques. 
Nous alions voir précisément que : 
_ l’électrolyse de MgO donne du magnésium, 
celle de Fe;0; donne du fer, 
celle de Co:0; donne du cobalt, 
celle des solutions de FeO ou Cr:0, ne donne ni fer, ni chrome. 
La méthode électrolytique de préparation de l'aluminium, du moins 
en principe, est donc applicable à la préparation des autres métaux 
: dont les oxydes sont des électrolytes. 
» C’est par le simple jeu de la loi de Raoult, et par son application 
méthodique, que nous avons été conduit à cette généralisation de 
l’électrolyse de l'aluminium. Cela montre que la cryoscopie est une 
méthode scientifique de tout premier ordre. De même que sur le plan 
» théorique la loi de Raoult est la loi thermodynamique fondamentale 
de la physico-chimie des solutions, de même sur le plan expérimental, 
. c'est elle qui doit être l'instrument fondamental, chaque fois qu'il 
* s'agit de définir la constitution physico-chimique d’une solution. 
- Les expériences d'électrolyse ont été conduites avec le même appa- 
* reillage (le même four, les mêmes creusets) que pour la cryoscopie, 
* auquel a été ajouté le dispositif électrolytique. Le creuset de graphite 
» repose sur un disque d'acier, rigoureusement plan, vissé sur un axe 
* de nickel, permettant une connexion à l'extérieur du four. Cette dispo- 
. sition assure une répartition homogène des lignes de courant sur tout 
. le pourtour du creuset. La deuxième électrode est constituée par une 
- barre cylindrique de graphite, de fer ou de nickel, suivant le cas, et 
- que l'on peut plonger plus ou moins profondément dans le creuset, 
* à l’aide d’un support à crémaillère. Les deux électrodes ainsi consti- 
tuées peuvent indifféremment servir d’anode ou de cathode. Elles 
- sont reliées aux deux bornes d’un générateur de courant, compre- 
- nant les éléments suivants : 
* un gros accumulateur alcalin au nickel constitué de deux éléments 
. de 6 volts, utilisés l’un après l’autre, et permettant chacun un débit 
- normal de 20 ampères pendant plus de 2 heures, 
un rhéostat de faible résistance (0 à 3 ohms) à nombreux plots, 
- un système de deux ampèremètres : un premier de 2 ampères, très 
- sensible, qui peut être à la fois court-circuité et débranché par le jeu 
d’un interrupteur; un second de 30 ampères. 
._ Un premier voltmètre vérifie d’une manière permanente la charge 
. de l’accumulateur. 
1 Un second voltmètre, très sensible, est branché sur l’anode et sur 
_ a cathode. 
- Ann. de Phys., 12° Série, t. 6 (Novembre-Décembre 1951). 66 
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Sesquioxydes de fer et de cobalt, oxyde ferreux et oxyde chromique, 
voire même anhydride borique, sont très solubles dans la cryolithe. 
La magnésie Fest moins, mais suffisamment pour pouvoir tenten. 
l'expérience. Ces expériences qualitatives furent donc réalisées très 
facilement, en adoptant une masse de métal à électrolyser, et en 
versant d’un seul coup la quantité d’oxyde correspondante, Une étude 
précise des diverses solubilités n’était même pas indispensable. Lan 
quantité d'électricité à faire passer, indiquée par la loi de Faraday, 
fut systématiquement doublée pour FeO et Cr:0:. 

La solution une fois formée, l’électrode mobile est mise en place et 
l'intensité du courant d’électrolyse est réglée par le rhéostat, et le jen 
du support à crémaillère de façon simplement que l'opération ne soit 
pas trop tumultueuse. La température du bain est maintenue à pew 
près uniforme par le jeu de l'intensité du courant de chauffage dm 
four. Nous insistons sur le caractère quelque peu rudimentaire de, 
ces expériences pour montrer combien il est facile d'obtenir un dépôt 
de métal, dans des expériences où la question de rendement n’est pas 
la question principale. Les tensions sous lesquelles ont été effectuées, 
ces électrolyses varient d'un oxyde à l’autre, autour d'une valeur 
moyenne de 2 volts. La conductibilité du bain varie d’un oxyde # 
l’autre. SE 

La première électrolyse qui fut faite fut celle de l'alumine. Il 
s'agissait de vérifier le bon fonctionnement de l'électrolyseur. L'anode 
est constituée par une barre cylindrique de graphite de 20 mm. de 
diamètre. Cette anode est immédiatement enlevée aussitôt le courant 
d’électrolyse coupé et le creuset immédiatement sorti du four. be. 
refroidissement rapide emprisonne l'aluminium dans la partie infés 
rieure du bain, malgré l’inversion des densités provoquée au refroi- 
dissement par la forte contraction de la cryolithe. L’aluminium est 
trouvé en gros globules dans la partie inférieure du creuset, et en une 
infinité de petits globules sur tout le pourtour, où l'espace interpo- 
laire était le plus faible, et par suite la densité du courant la plus 
forte. L’adhérence du bain au creuset oblige à casser celui-ci. ER 

L’électrolyse de la magnésie fut conduite avec un bain constitué de 
160 y. de cryolithe et de 20 g. de magnésie calcinée, qui se dissout au 
fur et à mesure que l'électrolyse se poursuit. La cathode est le creu- 
20Ë et l’anode une barre de graphite, tout comme précé lemment. 
L'expérience est conduite pendant > heures, avec un courant de 
19 ampères. L’anode est encore enlevée et le creuset sorti du four, 
aussitôt après la fin de l'électrolyse. IL fut encore impossible de 


démouler le contenu du creuset après l'expérience. Il a fallu le casser. 
D'innombrables globules de magnési ; 
plus de 5 mm. de diamètre, 
creuset, 


É ARNO. 
um, dont certains atteignent 
sont agglomérés contre la paroi 4 


DEF EME QE 


+. 
A 
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‘effectué D itstehte fois, en inversant le rôle des électrodes, en faisant 


. varier la densité du courant et la concentration. Seule, la couleur 
» jaune du sodium apparaissait à la surface du bain, de temps à autre. 
. Le contenu du creuset était à chaque fois aussi facilement démou- 
» lable que si l’on n’avait pas fait passer de courant. L’anode est 


, intacte. Pas de trace de fer ni d'aluminium d’ailleurs. L'attaque de 
| toutes les parties du bain par l’acide sulturique dilué ne donne aucun 
. dégagement d'hydrogène. 

Dé. même Cr:0, ne donne pas de chrome. 

Au contraire, l’électrolyse du sesquioxyde de cobalt nous a donné 
une grosse masse de cobalt déposée au fond du creuset et constituée 
de grains extrêmement fins agglomérés. 


Dès que l'on jette dans Loide sulfurique dilué un petit morceau 


du résidu cathodique de l’électrolyse de Fe:03 conduite dans les 
mêmes conditions que précédemment, il se produit un violent déga- 
gement d'hydrogène, immédiatement inflammable, avec une forté. 


 détonation. Le résidu anodique, lui, ne donne pas de dégagement 
F d'hydrogène. L’anode, sortie avant la solidification du bain, n’a 
emporté qu’une mince couche de cryolithe facilement détachable, 


Fa 


mais le creuset a encore dû être cassé. L’électrolyse du sesquioxyde 


- de fer donne donc du fer. Le produit cathodique, très fortement 


heat am 


» magnétique, n’est cependant encore qu'une masse noire salie par le 


L charbon. 
L'expérience est d’abord reprise en changeant le sens du courant. 
Le creuset devient l’anode, et la tige de graphite la cathode. Celle-ci, 


l’électrolyse terminée, emporte une partie du bain, qui, dans l’acide 


_ sulfurique dilué, donne un violent dégagement d'hydrogène. Le 


contenu du creuset est, cette fois, facilement démoulable. Dans 


_ l'acide sulfurique dilué, il ne donne pas le moindre dégagement 
Ed’ hydrogène. Mais le produit cathodique n’est encore qu’une masse 
noire qui, pulvérisée, se range au bout d’un aimant comme de la 


é limaille. 


Nous avons alors utilisé une cathode de fer. C'était une barre cylin- 


drique de 15 mm. de diamètre. Elle emporta avec elle une grosse 


masse métallique. Un léger coup de lime pour enlever la couche de 
_eryolithe qui n’a pas eu le temps de s’écouler, et la surface métallique 


_ apparaît. Cette masse métallique est constituée de grains extrême- 
ment fins. Le réseau ainsi formé renferme de la cryolithe qui, 
1 emprisonnée, n’a pas eu le temps ou n'a pas pu s’écouler. L'agglo- 
mération compacte du fer n’est plus désormais qu’une question de 
technique et de dissolution de la cryolithe sans altération du fer. 


L'électrolyse de B:0; enfin, donne un dépôt de bore. Cette 


remarque fait suite, en ce qui concerne le bore, au travail de 
M. 1. Andrieux, intitulé Æecherches sur l’électrolyse des oxydes 


métalliques dissous dans l'anhydride borique ou dans les borates 
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fondus (54). Nous avons conduit ces expériences en prenant le creuset 
comme anode, Si B:0; fondu est très visqueux, et conduit assez mal 
le courant, les solutions de B:0; dans la cryolithe le conduisent beau- | 
coup mieux. Sur une cathode de nickel, se superposent des couches 
successives ; tantôt noires, tantôt brunes, et où la présence de boreu 
est vérifiée. Ceci s'accorde par conséquent avec le résultat présumé | 
de la cryoscopie de l'anhydride borique qui, bien qu'elle n'ait pas pu | 
être terminée, laissait entrevoir l'identité de son résultat avec celui” 
de l’alumine. 

Nos résultats cryoscopiques sont donc entièrement confirmés. Nous 
avons vérifié l'ionisation de nos deux premiers groupes d’oxvdes et la 
non-ionisation des oxydes du 3€ groupe se traduit bien par l’impossi- 
bilité d'un dépôt de métal à partir de leurs solutions. 

La cryoscopie a réuni l'aluminium, le fer et le cobalt. L’électrolyse 
de leurs oxydes donne un résultat équivalent. La cryoscopie à 
montré par l'étude de MgO, la possibilité d'existence d’un ion métal 
par l’ionisation d’un oxyde. De même l'électrolyse a prouvé la possi- 
bilité du dépôt de ce métal par décharge directe de cet ion. Fi 


CHAPITRE XVI 


LES ALUMINATES. à 
LES IONS DE L'ALUMINE ET DES OXYDES M:0: "+ 


Il a été jusqu’à présent établi : 

19 que l’alumine est un électrolyte ; 

2° qu’elle est ionisée en solution dans la cryolithe fondue ; 

3° que son ionisation complète donne 3 ions. 

Il reste à définir ces 3 ions. À 

Nous avons done à choisir entre toutes les possibilités de scission 
de la molécule d’alumine en 3 ions. 

Il y en a trois : 


+ # 


1° AbO; — ALO++++ +- 20= 
20 Al20, — 2A10+ + O= 
30 AO; — AÏF++ + AIOT + O=. 


La cryoscopie des aluminates ya nous prouver la validité de la trois 
vs hypothèse. L'ion AIO; est indestructible au sein de la cryolithe 
onaue, même aux dilutions infinies, L’ionisation de la molécule ALO, 
‘s'effectue d’une manière dissymétrique. D. 
Aux molarités supéri Fe 
supérieures à 2.107? on peut supposer la première 

AUX : < aèr 
‘10nisation : 5 se RES . 


Al:20; —' AIO + AIO+ 


ue EE PS 
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» et aux molarités inférieures, la dissociation complémentaire : 


AÏO+ = Al+++ + O=. 


Et il en est de même pour les autres oxydes M:0:, le dernier stade 


» étant atteint à des molarités de plus en plus.grandes. De plus la pos- 


sibilité d'existence d'un ion métallique provenant de l’ionisation 
d'uu oxyde au sein de la cryolithe, nous a déjà été démontrée (chaux, 
magnésie, glucine, oxyde de lithium). 

La cryoscopie des aluminates est extrêmement intéressante et 
iastructive. Non seulement elle définit les ions de l’alumine en solu- 
tion dans la cryolithe, mais elle introduit l'étude de l’ionisation des 


minéraux, par celle des spinelles. 


Ce qui est non moins intéressant, c’est la grande facilité expérimen- 
tale qui caractérise la cryoscopie de ces aluminates, en particulier 
celle du rubis spinelle, et qui incite d'autant plus à poursuivre 
l'étude plus loin dans le domaine de la: minéralogie. Les courbes 
d’abaissements moléculaires relatives aux aluminates sont des droites 


» horizontales, et les abaissements de points de fusion sont grands. 


L'étude des systèmes binaires Al:0; — Na,O et Al:0; — K:0 ne 


» révèle pas de particularité. Ils montrent l’existence d’une combinaison 
» unique bien définie. La première AIO,Na, a été notamment décrite 


| 
ï 


par Fricke et Jucaites (55), la seconde, AIO:K, par Allen et Rogers (56). 
La Compagnie Alais-Froges-Camargue nous a spécialement pré- 


paré ces aluminates. Voici les caractéristiques de ces produits prépa- 


4 
Lt 


p 
k 
# 


» rés par dissolution de trihydrate d’alumine dans la liqueur alcaline, 


concentrée et bouillante et qui ne contiennent que de très faibles 


quantités d’impuretés (fer et silice). 
»  Aluminate de sodium : 


ê 


cS 


d LE en) 


L 
» 


Hénte au feuñ2 ns Lt or097 0/0 
AlO; . . ‘ . . . 48,7 » 
NE CR OUT Te NE PR IR AA OR 


Aluminate de potassium : 


Pertesufeu: 27e ar 6,6 0/0 
OS ARR DRE ANRT DT D) 
RS CR Se RE Ce Ve NAT 27.) 


. Nous en avons chassé l’eau de cristallisation correspondant à la 


: perte au feu et les avons fortement calcinés avant leur utilisation. Ils 
- sont assez hygroscopiques. Il faut les utiliser aussitôt la calcination, 


en les maintenant entre les pesées en atmosphère desséchante. Si ce 
n'est ce petit inconvénient, leur expérimentation est extrêmement 
facile. Leur dissolution ne présente pas de particularité. D 

Le système Al1:0; — CaO, au contraire, révèle plusieurs combinai- 
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sons définies, AlO;, 3CaO, Al:O;, CaO, 3AÏ:03, 5Ca0O ; 5AlO;; 

A1 BCAO , 

|. Ce système a été étudié par Rankin et Wright (57). La seconde” 
combinaison, l’alumiuate, est préparable tout comme AlO,Na ef” 
a AIO,K. Mais nous avons préféré l’aluminate de magnésium. Le sys 
ième Al:0; —MgO, lui, ne révèle qu'une combinaison (Rankin ets 
Merwin (58)). Or, ce dernier aluminate existe à l’état naturel sous lan 
forme de beaux cristaux rouges. C’est le rubis spinelle. Il était à lan 

, fois intéressant d'étudier un produit naturel, un minérai. Nous en. 
avons eu la possibilité, grâce à l’obligeance de Mlle Cailler, du Labo= 
ratoire de Minéralogie du Muséum, qui en a très aimablement mis, 
quelques beaux échantillons à notre disposition. Le produit est pur, 
comme le montrera la valeur de l’abaissement moléculaire limite. Law 

| proportion d'oxyde de chrome qui le colore en rouge est donc extré- 
mement faible. Ce produit fut simplement pulvérisé. Il se dissout. 
instantanément, tout comme le quartz, ou l’alumine, sans plus des 
particularité. 53 Ex 
©. Voici les résultats obtenus pour ces trois corps : aluminates de 


D Na, K, Me : 


Hi ou © 
© © © 10 ot 


ti 0,200 1,142 
; 0,300 1,714 
É AIO:K 0,400 2,285 
(M = 98) 0,500 2,857 

h 0,600 3,428 
14 0,700 3,999 
? 0,100 0,571 

AlO,},N CHA 1,142 

M Ps 0,300 1,713 

Roue 0,400 2,284 

0,00 2,805 


Les courbes correspondantes constituent la figure 17. 
gg" _ Les abaissements moléculaires limites relatifs à ces trois co 
Sont respectivement égaux à une fois, deux fois, trois fois la cons n 


E- n < VE. Val " 
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à mn + 


cryoscopique de la cryolithe. Ce résultat est analogue à celui qui a 
été obtenu pour les chlorures. Cette étude vérifie encore les lois de la 
eryoscopie dans la cryolithe fondue. L’ivn Na+-de AIO,Na ne compte 
- pas et on vérifie que les aluminates sont des sels, l’anion étant A1O5. 


On a : 


AIO,Na —> AlOz + Nat 
AIO:K — AIO3 + K+ 
(AIO,)Mg > 2A10> + Mgrr, 


Cryoscopie dans la cryolithe 
fe 130 fondue 
E: 120 TALO2)2Mg ALUMINATES 


[de] 
[æ] 


er 4 


EPP TS NT IR em VU 


AM ARENTS TO" 
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50 100 150 200 250 300 350 400 450 10*m 
Fig. 17. 


Le 


TRE en Es tr 


tt on voit que l'ion AIO; est un ion extrêmement solide. Il ne se 
dissocie pas même aux grandes dilutions, même aux molarités infé- 
rieures à 2.107. 

ñ … La courbe relative à AIO,Na est une droite horizontale. Elle est 
“tout à fait comparable à celle de CINa. Et il en est de même pour 
AIO,K. Cet aluminate de potassium était supposé un peu trop riche 
Len alumine, malgré les soins apportés à sa préparation, comme le 
montre d'ailleurs le tableau d'analyse. Il est en effet difficile d'aboutir 
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à un produit pur. Le résultat est cependant très net. IL se trouve en 
effet que les masses moléculaires de Al:O; et AIO,K sont sensible 
ment les mêmes, et que les abaissements sont du même ordre de 
grandeur. De plus cet excès d’alumine est faible. Le résultat ne pou=. 
vait pas être masqué, et il constitue un résultat aussi sûr que les ! 
deux autres. Et le résultat obtenu pour l’aluminate de magnésium est} 
tout à fait identique à celui du chlorure de baryum. S 

La cryoscopie des aluminates permet donc une interprétation 
rigoureuse de la dissociation ionique de l'alumine en solution dans 
la cryolithe fondue, interprétation confirmée par la preuve de la pos- 
sibilité d'existence d’ions métalliques et de celle de l’ion oxygène. La 
nature de l’ionisation dépend peut-être de la concentration, avec une 
transition aux molarités de 2.102. Le seuil délimiterait le domaines 
des ions Al+++ qui, aux molarités plus grandes, seraient sous lan 
forme d’un cathion oxygène AI1O+. ÿ 

Cependant, il'est probable que la gradation dans l’allure des cour 
bes des oxydes M?0* doive s’interpréter, comme si c'était en solution | 
aqueuse, en considérant Fe,0; comme un électrolyte plus Fort que 
Al:03, AO; étant elle-même un électrolyte plus fort que B:0;. 


CHAPITRE XVII 


CRYOSCOPIE DES MINÉRAUX. LES SPINELLES. 
L'ORTHOSE DE MADAGASCAR 


Nous avons déjà étudié deux espèces minéralogiques prises à l'état 
natif; le quartz, qui nous a montré la non-destruction de la molé-… 
cule SiOz, en solution dans la cryolithe fondue, et le rubis spinelle,” 
aluminate, qui est ionisé dans les mêmes conditions, montrant ainsi 
sa constitution saline, et l’individualité de son anion AlO;. & 

Ces deux produits sont solubles dans la cryolithe. D’une manière” 
générale tous les minéraux y sont solubles : silicates, aluminates,. 
spinelles, feldspaths. | 

Il est alors intéressant d'essayer d'appliquer la méthode eryosco= 
pique à quelques espèces minéralogiques. 4 
| Nous allons montrer l'intérêt que peut présenter du point de vue. 

es ions, toujours, la cryoscopie de ces corps, par deux exemples. Ce 
sont la magnétite et l’orthose de Madagascar, SE 
70 rubis roots c'est le type des spinelles. En minéralogie, on 
à ingue sous : nom général de spinelles, tout un groupe de miné- 
ux correspondant à la formule (Mr}203, (M2)0, où (Mi) est un 


*: 


S 
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(M1), c'est Al ou Fe. Il n’y a guère que Cr qui soit susceptible de 
les remplacer, et rarement. Aussi distingue-t-on deux groupes de 
spinelles : les spinelles aluminates, et les spinelles ferrites. Voici le 
tableau donné par le Professeur Klocksmann (53) dans son Lehrbuch 


der Mineralogie : 


Spinelles aluminates 


Spipelles ferrites 

| Spinelle MgAl:0: Magnétite FeFe:0; 

|| Pléonaste . (Mg,Fe)(AL,Fe):0: |[Jacobsite. MnFe,0,; 

| Hérajinite. FeAf:0; Magnéso-fer- 

| Picotite (spinelle rite. k MeFe:O; 
chromite) . (Fe,Mg)(Al.CrFe:0:|Franklinite . (Fe,Mn,Zu)Fe:0O; 

! Galinite (spinelle Chromite. (Fe,Mg,Zn)(Cr,Fe,Al}sO; 
de zinc}. ZnA1:0: 

Malaxite re. MnaAl:O: 


Nous avons étudié le type du premier groupe, et nous avons bien 
* vérifié que c’est un aluminate de Mg. Du point de vue ionique, il est 
« constitué par l’assemblage de trois ions, deux ions aluminate et un 
- cathion Mg++. 
Nous avons étudié FeO et Fe:0:. Il était intéressant d’étudier Fe;:0,, 
“qui constitue justement le type du deuxième groupe des pinelles. 
A cet effet, nous avons pris un échantillon de magnétite, que nous 
avons pulvérisé. Nous avons séparé à l’aimant la quantité nécessaire 
à nos expériences. La magnétite est rapidement dissoute, et sa 


+ 


PAT NEA 


4 


» et La droite obtenue est peu inclinée, Voici le tableau des nombres 
obtenus : 


! 


|. | La courbe a été tracée sur la figure 18 où ont été reproduites celles 
qui sont ici intéressantes. L'abaissement moléculaire limite est égal 
*à quatre fois la constante cryoscopique. Du point de vue ionique, si 
Je rubis spinelle est un aluminate de magnésium, la magnétite ne 


He copie est extrêmement facile. Les abaissements sont très grands 


At 
ae P 10m Aë At = 
1 000 m 
4 0,200 1,142 A9,2 9,5 0,80 162 
| % 0,300 1,713 73,8 13,9 1,15 155 
à - Fes0: 0,400 2,284 98,4 18,5 1,60 162 
“In (M = 291,5) 0,5v0 2,855 123,0 23 2,00 161 
ie 0,600 3,426 147,6 25,5 2,30 155 
| 0,700 3,097 172,2 31 2,65 154 


— 
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doit donc pas être considérée comme un ferrite de fer (FeO: 
Le résultat cryoscopique indique qu’en solution, la molécule 
donne quatre particules et non trois. Or Fe:0;, en donne trois, 
une. La magnétite n’est donc que la juxtaposition des deux. 

_ On peut se demander alors si l'interprétation de l’ionisation que 
nous avons établie pour Fe:0; n’est pas infirmée. Non, car le fait qui 


 Fe;0, n’est pas un ferrite de fer, mais la juxtaposition de de 
r 1 j 2 î se. 
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250 MAGNETITE À 


ORTHOSE de MADAGASCAR 


50 100 150 200 250 300 350 400 450 Wim 
Fig. 18. ca 


ut 


na ; , ; : 

us l'avons montré par la cryoscopie comparée de Fe:0; et de 
Ï d 2 f 4 

{ 


d'une mêm : 
e ès 1 È ] 
molécule. Il sera très intéressant, à ce su] 


7 
1 
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nn 
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En solution dans la cryolithe fondue, on a par conséquent : 
% Fe:0, —> FeOx + Fet++ + O= + FeO. 


- L’électrolyse de Fe:0, donnerait du fer, tout comme celle de F,03. 
Donc, si les deux groupes de spinelles sont isomorphes, leur indi- 
Doté physico- chimique est toute différente. 
k Un autre groupe très important, en minéralogie, ce sont les feld- 
EE. qui sont des alumino-silicates. 
M. le Professeur Wyard nous a proposé l’étude de l’orthose à 
D or AISi,0,K. C’est a priori un sel de potassium dont l’anion 
“est AISi,0, et le cathion, l’ion K+. 
-  L'’orthose est un minéral jaune très limpide. Elle fut pulvérisée et 
- sa dissolution s'effectue parfaitement, ce qui confirme encore le pou- 
- voir dissolvant général de la cryolithe. Sa cryoscopie est extrême- 
. ment facile. La droite obtenue est très inclinée, mais les abaissements 
. sont très grands. 
- Voici les nombres obtenus : 


+ 
LS P 10m Ae At 
0,200 1,142 41,0 9,2 0,85 
QUE 0,300 1,713 61,5 14 28 
:'OERERE 0,400 2,284 82,8 17,D mao 
AG M s7é25 0,500 2,855 102,6 21 1,85 
1 M 278,25) |  6/600 3.426 123,0 25,5 2245 
ATTRN 1,000 5,710 205,2 37 3,25 
1,450 8,279 297 49 4,30 


L D sement moléculaire limite est égal à 210, c'est-à-dire cinq. 
fois la constante cryoscopique. L’orthose en solution donne 5 parti- 
iles. Comment partager la molécule en cinq ? Il n’y a pas d’ambi- 


* L’orthose est donc bien un sel, mais son anion n’est pas AlSi:0;. 
L'orthose est l’aluminate naturel de potassium, où sont enchevêtrées 
des molécules de silice. Telle est sa constitution physico-chimique. 
5e dissolution disperse ce que la nature a admirablement ordonné. 
Mais cette dispersion ne s'effectue pas au hasard. Si elle ne va pas 
toujours jusqu’ à l'ion simple, elle sépare des individualités chimiques 
su déterminées qui sont des ions, complexes ou non, ou des molé- 
cules parfaitement définies et indestructibles. 


-remplacer souvent, mais dans ces conditions la mesure des abaisse 
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CONCLUSION 


ne 
Nous avons défini une méthode de cryoscopie à 1 ouo® dans la cr} oO 
lithe fondue, qui consiste essentiellement à comparer entre elles | 
deux courbes de refroidissement très voisines et conduites dans desmr 
conditions rigoureusement identiques. La précision est légèrement 
supérieure au 1/10 de degré; et la grande constante cryo*copiqtess 
proportionnelle au carré de la température absolue, permet 
d'atteindre le domaine de molarités de la bonne cryoscopie en solus« 
tion aqueuse. De plus, le coefficient d'activité n'intervient pas daus. 
les électrolytes fondus, comme dans les milieux salins en général. En 
employant un protège-couple en nickel, nous nous sommes débar« 
rassé de l'attaque du platine par la cryolithe. La ditficulté expérimen=m 
tale réside surtout dans la fidélité du couple. Il est nécessaire de le 


n 
l 


+ 


ments de points de fusion devient extrêmement sûre. | 4 

La cryoscopie de CINa (ou celle de TiO:)... nous a donné Ian 
constante cryoscopique de la cryolithe. Cette valeur expérimentale“ 
s'accorde parfaitement avec celle que donne le calcul théorique. Ean 
cryoscopie des chlorures et celle des fluorures nous a alors permis dem 
vérifier que les lois de la cryoscopie s'appliquent dans la cryclithe” 
fondue. La cryolithe est un sel de sodium. A l’état fondu, elle est 


_dissociée en ions et en molécules AIF3. Il n’y a pas d'ions AÏ+*+ dans. 


la cryolithe pure fondue. 
La cryolithe est une espèce chimique. Mais elle peut être formée. 
par la combinaison de æ molécules de AIF, et de 3x molécules de“ 
FNa, et son point de fusion est un point indifférent, comme celui de” 
Cl:Ca, 6H,0. ne 
La cryoscopie des oxydes nous a permis d'en distinguer trois 
groupes qui correspondent chacun à une place bien déterminée du 
métal dans la classification périodique. DRE : 
Les oxydes des métaux alcalins et alcalino-terreux sont ionisés. 
Tout un groupe d'oxydes ne l’est pas. Il comprend les oxydes MO: 
non alcalino-térreux et Les combinaisons oxygénées MO, du quatrième. 
groupe de la classification périodique. : 


FÈ 


Un troisième groupe intermédiaire comprend les oxydes M;0; dont. 
les métaux sont ceux du troisième groupe de la classification et les 
sesquioxydes de la première triade. Ces oxydes sont ionisés. Be 

La différence que présentent les sels d'Al vis-à-vis des autres sels 
(le fluorure par exemple) se manifeste encore par l’étude de l'oxyde : 
Al est un métal électropositif; mais il l’est moins que les autres dans 
sa série (et il l’est plus que le bore). : 24 

La cryoscopie de l’alumine nous a montré son ionisation directe dans 

FiseS 
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la cryolithe fondue. L’ionisation en trois ions d’une molécule d’alu- 
mine n'est peut-être réalisée qu'aux très grandes dilutions. Mais aux 
concentratious industrielles, l’alumine est au moins ionisée en ions 
AIO* et AIO. C’est la décharge directe des ions A1O+ (ou Al+++) qui 
donne le dépôt d’alaminium. Nous avons montré que le résultat de la 
cryoscopie ne peut s’accorder avec aucune théorie de non-ionisation 
ou d’ionisation indirecte de l’alumiue par l'intervention de la cryo- 
lithe. L'aluminium n’est pas le produit d'une réaction secondaire. 
La constitution ionique du bain d' électrolyse est alors la suivante : 
du côté anodique : F7, A1O7. (O=), 
du côté cathodique : Na+, AIO+, (AÏ+++). 
Le mécanisme de décharge anodique est le même quelle que soit 
la concentralion (à condition qu’elle soit suffisante pour qu’il n’y ait 
pas brûlure, c’est-à-dire décharge des ions F) : 


AIO; — Alt++ HO, + 3e 


. les ions AI*F+ s’en allant ensuite à la cathode. Mais il y en à tou- 
. jours une forte proportion au voisinage de l’anode, d’où l’enrichisse- 
- ment correspondant du bain. 


-A la cathode, on a : 


3 A1O+ + 3e + A1 + O= 
À AlH++ + 3e — Al. 


» Dans le premier cas, les ions 0= reprennent le chemin de l’anode. 
LEn marche normale, les ions Na+ ne se déchargent pas à la cathode. 
Ils s'accumulent en son voisinage, sous l’action du champ électrique, 
d’où, encore, l'enrichissement correspondant du bain. 
Nous avons montré que d’une façon générale les oxydes ionisés 
donnent par électrolyse un dépôt de métal. C’est par décharge directe 
des ions métaux. Les oxydes non ionisés ne donnent pas de métal. 
Enfin, nous avons montré par quelques exemples l’ionisation des 
espèces minéralogiques, et l’individualité de certaines molécules et 
de certains ions, comme l'ion aluminate et la molécule de silice. 
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